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À ceux qui ont travaillé, travaillent et travailleront sur le composé Bi2201.
Allons en paix !
Sommaire
Plus de 30 ans après la découverte des cuprates, la richesse et la complexité du dia-
gramme de phases de ces supraconducteurs à haute température critique constituent tou-
jours l’un des sujets de recherche les plus actifs en physique de la matière condensée. En
particulier, l’origine de la mystérieuse phase pseudogap, dont les multiples facettes ont été
sondées par une panoplie de sondes expérimentales, reste inconnue à ce jour. Le fil conduc-
teur de ce mémoire est l’universalité des signatures en transport de la phase pseudogap.
L’objectif de cette étude consiste alors à vérifier dans un nouveau composé la manifestation
de comportements caractéristiques observés dans d’autres cuprates et associés à la phase
pseudogap. Nous introduisons dans un premier temps la famille des cuprates et leur dia-
gramme de phases, puis nous décrivons les coefficients de transport au coeur de cette étude
ainsi que les propriétés qu’ils révèlent. Nous présentons ensuite le cuprate étudié, Bi2201,
justifiant le choix de ce composé, et la méthode expérimentale. Nous exposons enfin les
résultats de cinq coefficients de transport mesurés sous l’influence de forts champs magné-
tiques permettant d’accéder à l’état normal. De ces mesures, nous tirons cinq conclusions
principales sur le composé Bi2201 à proximité de p∗ : (i) le régime de diffusion planckien
est atteint, (ii) il y a une chute de la densité de porteurs, (iii) la loi de Wiedemann Franz est
satisfaite, (iv) l’effet Hall thermique devient grand et négatif et (v) l’effet Seebeck diverge à
basse température. L’observation de ces phénomènes dans un nouveau composé, Bi2201,
constitue un argument clé convergeant vers l’universalité de ces propriétés.
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Introduction
1
2Cette première partie vise à mettre en contexte la problématique dont il est question
dans ce mémoire, soit l’universalité des signatures de transport au point critique de la phase
pseudogap dans les cuprates. Elle se compose de trois chapitres : Généralités, Mesures de
transport et Objectif du projet.
L’objectif du chapitre 1 est d’introduire les notions de base nécessaires à l’exploration
du contexte de la problématique faisant l’objet du chapitre 2. Ainsi, le chapitre 1 constitue
une brève introduction à la famille des cuprates, avec une attention particulière à la phase
d’intérêt, soit la phase pseudogap.
Au chapitre 2, nous présentons les coefficients de transport qui font l’objet de cemémoire.
Pour chacun d’entre eux, nous faisons une revue des propriétés qu’ils ont révélées dans la
famille des cuprates. Ceci permet en premier lieu de justifier l’emploi de cette approche ex-
périmentale, mais également d’introduire les signatures de transport de la phase pseudogap
qui sont au coeur de ce projet.
Nous concluons cette première partie en spécifiant l’objectif du projet au chapitre 3.
Nous y récapitulons les propriétés en transport qui seront étudiées dans le contexte de cette




La supraconductivité constitue un état de la matière caractérisé par deux phénomènes :
l’absence de résistivité et l’effet Meissner (expulsion du champ magnétique externe). La
transition vers la phase supraconductrice, où la résistivité devient nulle, est caractérisée par
la température critique Tc. Les cuprates forment une famille de supraconducteurs à haute
température critique dont le dénominateur commun est une structure composée de plans
de cuivre et d’oxygène (CuO2) intercalés de couches d’atomes faisant office de réservoirs
de charges. Étant donné cette structure en plans, il s’agit d’une physique bidimensionnelle.
Les différentes sous-familles de cuprates s’obtiennent en changeant la composition des
réservoirs de charges. C’est également en effectuant des substitutions chimiques au sein de
ces couches que l’on change le nombre d’électrons disponibles pour les plans CuO2. Nous
définissons alors le dopage, noté p ou x, comme le nombre de porteurs de charge par atome
de cuivre. Ces porteurs peuvent être de deux types : électrons (x) ou trous (p). Ces derniers
s’interprètent naïvement comme l’espace vacant laissé par un électron au sein d’une bande
presque pleine. Ce mémoire porte sur les cuprates dopés en trous 1, c’est-à-dire que doper
consiste à réduire le nombre d’électrons disponibles par plan CuO2. Soulignons toutefois
que c’est la courbure de la fonction de dispersion E(⃗k) qui détermine si une surface de Fermi
est de type trou ou électron. La courbure de E(⃗k) correspond à la masse effective qui décrit
la réponse des quasi-particules aux forces auxquelles elles sont sujettes en tenant compte
des interactions du système.
1. Dans ce mémoire, l’emploi du terme cuprate désignera les dopés en trous.
3
4La découverte des cuprates remonte à 1986 par Bednorz et Müller [1]. Depuis lors, cette
famille de supraconducteurs n’a cessé de battre les records de températures critiques les
plus élevées à pression ambiante, le record étant à ce jour détenu par HgBa2Ca2Cu3O8+δ
avec Tc ∼ 133 K [2]. Mentionnons qu’en appliquant une pression de 170 gigapascals, il y est
possible d’atteindre un température critique de 250K dans le décahydrure de lanthane [3].
Comprendre le mécanisme à la source de la supraconductivité constitue le fil conducteur
des recherches menées sur ces matériaux depuis plus de 30 ans. Ce problème est considéré
comme l’une des plus grandes questions de la physique moderne. Les études portant sur
celui-ci, ont révélé un diagramme de phases dont la richesse et la complexité vont au-delà
de cette propriété maitresse. La figure 1.1 présente ce diagramme en fonction du dopage et
de la température. Lorsqu’il n’est pas dopé, le composé est antiferromagnétique et possède
un électron par site de cuivre. Il serait attendu qu’un tel demi-remplissage de la bande soit
métallique, mais il s’agit plutôt d’un isolant de Mott, résultat des fortes corrélations [4] [5]. À
l’autre extrémité, lorsque très dopé, nous retrouvons la physique des liquides de Fermi, où
la résistivité est quadratique en température [6]. La loi de Wiedemann-Franz y est également
satisfaite [7]. De plus, l’aire décrite par la surface de Fermi donne une densité de porteurs
de n = 1+ p trous par atomes de cuivre dans les plans CuO2 d’après des mesures de pho-
toémission résolue en angle (ARPES) [8], de dépendance en angle de la Magnétorésistance
(ADMR) [9] et d’oscillations quantiques [10]. Entre ces deux extrémités, se trouve un régime
appelé métal étrange où la supraconductivité émerge séparant le diagramme de phases en
trois régions : le dopage optimal popt, où le dôme supraconducteur atteint son sommet, le
régime sous-dopé (UD) à gauche de popt et le régime sur-dopé (OD) à droite de popt. Du
côté sous-dopé, nous retrouvons des ordres de charges et de spins à courtes portées. Dans
le cadre de ce mémoire, nous nous pencherons sur la phase pseudogap qui s’étend jusque
dans la région sur-dopée du diagramme de phases.
5Figure 1.1 Diagramme de phases des cuprates en dopage et température tiré de [11] pré-
sentant la phase antiferromagnétisme (AF), la phase pseudogap (PG, T∗) et son
point critique (p∗), l’ordre de charge (CDW), le dôme supraconducteur (Tc), le
régime liquide de Fermi (FL) et métal étrange (SM).
1.2 Pseudogap
La phase pseudogap constitue l’une des pièces centrales du diagramme de phases
des cuprates. Deux paramètres permettent de délimiter cette phase : T∗ la température
à laquelle s’ouvre le pseudogap et p∗ le dopage auquel la phase prend fin à température
nulle. Précisons que l’ouverture du pseudogap en température est graduelle, si bien que
T∗ semble être un crossover, c’est à dire peut-être pas une transition à proprement parler.
La phase pseudogap est traditionnellement définie par deux signatures expérimentales.
D’abord, l’ouverture d’un gap dans la fonction spectrale obtenue par ARPES telle que vu à
la figure 1.2a dans le composé bicouche 2 Bi2Sr2CaCu2O8+δ (Bi2212) [12]. Il s’agit d’un gap
partiel, car celui-ci ne s’ouvre que dans la région des anti-noeuds 3 de l’espace réciproque.
C’est d’ailleurs ce qui lui vaut l’appellation pseudogap. La seconde signature est une perte
2. Deux plans CuO2 par formule unité
3. À proximité des points k=(0,±π) et k=(±π, 0) de la première zone de Brillouin
6de densité d’états détectée par des mesures de chaleur spécifique [13] et de résonance
magnétique nucléaire (RMN) [14]. Le décalage de Knight (Knight shift) est proportionnel à
la densité d’états à travers sa dépendance en la susceptibilité de spin. La figure 1.2b présente
des courbes de décalage de Knight en fonction de la température pour différents dopages
dans le composé Bi2Sr2−xLaxCuO6+δ (Bi2201) dont il est question dans ce mémoire et qui
appartient à la même famille que Bi2212, mais qui est monocouche [15]. Lorsque p > p∗, le
décalage de Knight est constant, tel qu’attendu dans un métal. Dès que l’on traverse p∗ en
dopage (p < p∗), entrant ainsi dans la phase pseudogap pour T < T∗, le décalage de Knight
chute, ce qui indique la perte de densité d’états.
(a)
(b)
Figure 1.2 Signatures traditionnelles de la phase pseudogap. (a) Dépen-
dance en température du spectre d’ARPES aux anti-noeuds dans
Bi2Sr2CaCu2O8+δ où l’on détecte l’ouverture d’un gap à T < T∗ =
190 K bien avant l’apparition de la supraconductivité à Tc = 92 K
[12]. (b) Mesures de décalage de Knight par RMN en fonction
de la température à plusieurs dopages dans Bi2Sr2−xLaxCuO6+δ
(x=0 à 0.75, où le dopage en lanthane correspond à un ajout d’élec-
trons). À haute température, le décalage de Knight est constant,
puis chute sous la température T∗ qui diminue lorsque le dopage
augmente [15].
Pour bon nombre de sondes expérimentales, une variation de comportement est observée
à l’entrée de la phase pseudogap. Il est proposé que certaines soient le fruit d’une brisure de
symétrie. En particulier, le composé YBa2Cu3O7−x (YBCO) a été l’objet d’études suggérant
7la brisure des symétries de rotation 4 d’inversion 5 et de renversement du temps 6. Notons
toutefois que plusieurs de ces sondes n’obtiennent pas la même valeur de T∗. Malgré
l’impressionnante quantité de données expérimentales recueillies sur cette phase, sa nature
fondamentale reste un mystère. Les scénarios théoriques portant sur l’origine de la phase
pseudogap peuvent être séparés en deux catégories, selon qu’il s’agisse d’une phase avec
ou sans brisure de symétrie. Dans la catégorie avec brisure de symétrie, les théories ont en
commun que la température T∗ est une transition de second ordre jusqu’à T = 0 de sorte que
p∗ est un point critique quantique (QCP). Parmi ces scénarios, on retrouve celui d’un ordre
nématique dit de stripes [22]. Il s’agit d’un couplage d’ordres de densité de charges et de spins
où l’accumulation de trous crée des bandes chargées, tandis que l’alignement de spins crée
des bandes magnétiques. Ceci induit une nématicité dans le système, soit une anisotropie
qui brise la symétrie de rotation. Un second scénario est celui des boucles de courant [23].
Ces boucles donnent lieu à des moments magnétiques alternés au sein des plans CuO2, ce
qui brise la symétrie par inversement du temps. Une autre approche proposée consiste à
expliquer les phénomènes associés au pseudogap à l’aide de l’antiferromagnétisme [24]. Il
s’agirait alors d’une brisure de la symétrie de translation, ce qui n’est toutefois pas observé.
Enfin, récemment, il a été proposé qu’un ordre topologique puisse expliquer la coexistence
de l’ouverture du pseudogap et la brisure des symétries de rotation et par renversement du
temps, tout en préservant celle de translation [25]. Dans l’autre catégorie de scénarios, où il
n’y a pas de brisure de symétrie, l’une des approches étudiées repose sur les corrélations
antiferromagnétiques de courte portée [26] [27]. Dans ce cas, T∗ est un crossover et p∗ pourrait
être une transition de premier ordre à basse température.
Bien que de nombreux scénarios théoriques aient été proposés, à ce jour aucun n’arrive
à réconcilier l’ensemble des observations expérimentales et à faire consensus au sein de la
communauté. La résolution de l’énigme pseudogap constitue en elle-même un des plus
grands problèmes de la physique de la matière condensée. Néanmoins, étant donnée la
superposition entre le dôme supraconducteur et le pseudogap, il est naturel de s’interroger
sur les liens entre ces deux phénomènes. Cette énigme s’inscrit donc dans la quête visant à
élucider l’origine de la supraconductivité dans les cuprates.
4. Résistivité [16], diffraction de neutrons [17], effet Nernst [16]
5. Polarimétrie terahertz [18], anisotropie optique [19]




Mesurer la résistivité d’un matériau consiste à en étudier la réponse des porteurs de
charge à l’application d’un champ électrique produisant un courant I. Cette réponse se
manifeste comme une différence de potentiel ∆V à partir de laquelle avec la loi d’Ohm 1
nous extrayons la résistance du matériau. Celle-ci dépend des dimensions de l’échantillon.
Nous la convertissons en quantité intensive, la résistivité, grâce aux facteurs géométriques




R = αR (2.1)
Dans le modèle de Drude où l’on applique la théorie cinétique des gaz aux électrons





Ce modèle indique que la résistivité est sensible à la densité de porteurs n, la masse
effective m∗ et le temps moyen entre les collisions τ (ou encore le taux de diffusion Γ = 1τ ).
C’est donc de l’information sur ces quantités que nous souhaitons extraire à l’aide d’une
mesure de résistivité.
1. ∆V = RI
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92.1.1 Résistivité linéaire et limite planckienne
Dans un supraconducteur, la dépendance en température de la résistivité nous informe
en premier lieu de la température critique Tc où ρ = 0. Sous l’influence d’un fort champ
magnétique, il est possible de sonder (également) l’état normal en dessous de Tc. La théorie
des liquides de Fermi prédit une dépendance en T2, ce qui est observé dans la région
sur-dopée du diagramme de phase des cuprates [6]. Toutefois, légèrement au-dessus du
dopage critique pseudogap p∗, une dépendance linéaire en température a été mesurée
telle que présentée à la figure 2.1 dans La2−xSrxCuO4 (LSCO) [28], La1.6−xNd0.4SrxCuO4
(NdLSCO) [29] et tout récemment Bi2Sr2CaCu2O8+δ (Bi2212) [30]. Un phénomène qui avait
également été révélé antérieurement dans d’autres cuprates [31] [32].
(a) (b)
Figure 2.1 Résistivité linéaire près de p∗ dans les cuprates dopés en trous.
Résistivité en fonction de la température dans (a) LSCO p = 0.23 à
champ nul (ligne pleine), à H = 48T (carrés rouges) et extrapolées
de l’état normal à H = 0T (points verts) [28]. En (b), sont présentés
Bi2212 p = 0.23 à H = 55T [30] et NdLSCO p = 0.24 à H = 16T [29].
Dans les trois cas, la résistivité présente une dépendance linéaire à
basse température dans l’état normal.
La résistivité linéaire à basse température est souvent associée à la criticalité quantique.
Elle est observée dans plusieurs familles de supraconducteurs non-conventionnels ayant en
commun un point critique quantique marquant l’entrée d’une phase antiferromagnétique :
les fermions lourds [33], les organiques [34], les pnictures [35] et les cuprates dopés aux
électrons [31]. Notons que les résistivités résiduelles présentées à la figure 2.1 représentent
une fraction importante de la valeur à température ambiante. S’il est attendu de retrouver
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une dépendance de la résistivité en T2 à très basse température en présence d’un point
critique quantique associé à des fluctuations antiferromagnétiques [36], il a été suggéré
qu’en présence d’impuretés menant à un grand terme résiduel, la résistivité préserve une
dépendance linéaire [37]. Ainsi le comportement observé à la figure 2.1 est cohérent avec
ce scénario. Néanmoins, dans le cas des cuprates dopés en trous, l’origine du pseudogap
reste inconnue si bien qu’aucune transition de deuxième ordre à T = 0 n’a encore été
clairement identifiée. La linéarité de la résistivité près de p∗ possède toutefois une propriété
remarquable : sa pente A1 reflète un taux de diffusion inélastique 1/τ qui atteint la limite
planckienne : h¯/τ = kBT. Pour en arriver à cette conclusion considérons le modèle de Drude
dans un régime où cette limite est respectée. La résistivité s’exprime alors en termes de la
masse effective m∗, de la densité de porteurs n, la charge élémentaire e et les constantes h¯ et












A1 est la notation adoptée pour décrire la pente de ρ en température. Nous nous intéres-
sons à la résistivité par plan de CuO2, si bien que nous définissons la pente par plan à l’aide










Cette relation peut être écrite de façon concise en termes de la température de Fermi
TF = πh¯
2nd





Si cette approximation nécessite d’être raffinée pour décrire correctement des systèmes
aux interactions fortes, il n’en est pas moins qu’elle regroupe les ingrédients suffisants
pour révéler le caractère universel du régime de diffusion atteint au sein des cuprates. En
effet, telle qu’illustrée à la figure 2.2, la pente mesurée dans les cuprates dopés en électrons
La2−xCexCuO4 (LCCO) et Pr2−xCexCuO4±δ (PCCO), ainsi que les dopés en trous LSCO,
NdLSCO et Bi2212 correspond à la valeur prédite par la formule 2.5.
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(a) (b)
Figure 2.2 Pente par plan CuO2 de la résistivité linaire A□1 en fonction du dopage dans
les cuprates (a) dopés en électrons PCCO (x=0.17) et LCCO (x=0.15, 0.16 et 0.17)
et (b) dopés en trous LSCO p = 0.21, 0.23 et 0.26, NdLSCO p = 0.22 et 0.23 sous
pression de 2GPa et Bi2212 p = 0.23. Les valeurs mesurées de A□1 sont comparées







Dans les cuprates dopés en électrons,des valeurs précises de n etm∗ permettant d’évaluer
TF sont obtenues à partir d’oscillations quantiques effectuées sur Nd2−xCexCuO4 (NCCO)
[38] [39]. Pour ce qui est des dopés aux trous, nous estimons la densité de porteurs à partir
de n(a2d) = 1− p et la masse effective m∗ est extraite du coefficient linéaire γ de la chaleur









En particulier, voyons quelle valeur donne la formule 2.5 dans le cas de Bi2201. La figure
2.3 présente les données de chaleur spécifique à H = 0 T et H = 6 T d’un cristal Bi2201
de Tc = 19 K [41]. À partir d’une dérivation de la formule de Volovik (γ(H)∼
√
H) pour
des supraconducteurs sales, la valeur de γ dans l’état normal à Hc2 = 18 T est prédite à
γ = 10± 2mJ/K2. La formule 2.6 donne alors une masse effective de m∗ = 7± 1.5m0.
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Figure 2.3 Chaleur spécifique C/T en fonction de T2 dans Bi2201 Tc = 19K en l’absence
de champ magnétique (cercles fermés), à H = 6 T avec H ∥ ab (cercles ouverts) et
H ∥ c (carrés ouverts) [41]. Le coefficient linéaire de la chaleur spécifique γ est
obtenu grâce à l’extrapolation de C/T versus T à T = 0 K, soit γ = 8mJ/K2 à
H = 6 T.
Passons à la densité de porteurs n. Nous nous intéressons au comportement à proximité
de dopage critique p∗. Ainsi, à partir des mesures d’ARPES le dopage correspondant à la
fermeture du pseudogap est p∗ ∼ 0.4 [42]. Étant donnée la détection d’une singularité de
van Hove à proximité de p∗ dans Bi2201 faisant passer la surface de Fermi de type trou à
électron [42], nous avons n ∼ 1− p = 0.6. Enfin, desmesures de diffraction rayons X donnent
une distance interplan de d = c2 = 12.3A˚ [43]. L’ensemble de ces valeurs expérimentales
(m∗, n et d) permettent d’évaluer la température de Fermi à proximité de p∗ dans Bi2201 et
d’obtenir la prédiction pour la limite planckienne A□1 = 8± 2Ω/K dans ce composé.
2.1.2 Remontée de la résistivité
À p < p∗, il y a une remontée de la résistivité à basse température lorsque la supra-
conductivité est supprimée, par exemple par l’appplication d’un champ magnétique. Ce
comportement a d’abord étémis en lumière dans LSCO en appliquant un champmagnétique
de H = 61 T permettant de sonder l’état normal à T = 0.65 K [44]. La figure 2.4 illustre
que dans ce composé, la résistivité passe d’une dépendance quasi-linéaire en température
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(p = 0.22) à une remontée (p < 0.16). Ce comportement a été appelé "crossover métal-
isolant". Les auteurs se penchaient à l’époque sur les remontées de ρ avec une dépendance
en log(1/T) observée sous popt = 0.16. C’est pourquoi le phénomène a été interprété comme
le passage du régime isolant de l’extrême sous-dopée du diagramme de phase au régime
métallique lorsque dopé. Les auteurs proposaient que les remontées de la résistivité à basse
température résultaient de la localisation des charges dont l’origine restait à découvrir. Préci-
sons qu’une étude faite sur LSCO en l’absence de champmagnétique où la supaconductiviité
est supprimée par l’ajout de zinc révèle le même comportement [45]. Ainsi les remontées de
la résistivité à basse température ne sont pas un effet de la présence du champ magnétique,
ni du désordre.
Figure 2.4 Remontée de la résistivité à basse température dans LSCO. Résistivité en fonc-
tion de la température dans LSCO p = 0.08, 0.12, 0.15, 0.17 et 0.22 sous un champ
de H = 61 T jusqu’à 0.65K [44]. Dans l’état normal, alors que pour p > p∗ ≃ 0.18,
la résistivité diminue de manière quasi-linéaire en température (p = 0.22), tandis
que pour p < p∗, il y a une importante remontée à basse température.
Plus récemment, il a été proposé que l’origine de ces remontées de la résistivité à
basse température soit plutôt une chute de la densité de porteurs due à l’ouverture du
pseudogap [29] [46]. La signature expérimentale à l’origine de cette explication est la chute
du nombre de Hall de nH ≃ 1+ p à nH ≃ p à travers p∗ que nous aborderons à la section
2.2.1. Notons ici, que le nombre de Hall est un indice de la courbure de la surface de Fermi
qui est de type trou, malgré que la surface même puisse former une poche d’électrons. En ce
qui a trait à la résistivité, telle que montrée à la figure 2.5, dans NdLSCO lorsque le dopage
passe sous p∗, la résistivité dévie d’un comportement linéaire en température pour évoluer
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vers des remontées à basse température [46].
(a) (b)
Figure 2.5 Remontée de la résistivité à basse température dans NdLSCO. (a) Diagramme
de phase de NdLSCO indiquant le dopage critique p∗ ∼ 0.23. (b) ρ en fonction
de la température dans NdLSCO p = 0.22 et 0.24 à H = 33 T [46]. La résistivité
est linéaire en température à p = 0.24 > p∗ et remonte à basse température pour
p = 0.22 < p∗.
Pour les dopages sous p∗, on identifie l’ouverture du pseudogap à T∗ et il s’avère que
la chute abrupte de T∗ présentée à la figure 2.5 a été prédite théoriquement [47] [48]. Tel
que nous l’avons vu à la section 1.2, cette température peut être déterminée par ARPES.
Il s’avère que les valeurs de T∗ obtenues par sonde spectroscopique correspondent aux
températures auxquelles ρ(T) dévie de son comportement à haute température et entame
sa remontée, ce qui est illustré par la flèche rouge de la figure 2.5. Cette signature de
l’ouverture du pseudogap en résistivité est donc cohérente avec une chute de la densité de
porteurs, bien qu’il puisse aussi y avoir un impact sur la diffusion. Cette subtilité explique
d’ailleurs pourquoi dans YBCO c’est plutôt une diminution de ρ qui est observée à basse
température [49]. En effet, les deux principaux paramètres qui déterminent la dépendance
en température de la résistivité sont le taux de diffusion et la densité de porteurs. Dans un
matériau avec un niveau d’impuretés élevé, comme c’est le cas de LSCO et Nd-LSCO, la
diffusion des quasi-particules se fait principalement avec les impuretés. Au contraire lorsque
le niveau d’impuretés est faible, comme dans YBCO, le principal mécanisme de diffusion
est les collisions entre quasi-particules. Ainsi, la diminution de la densité de porteurs vient




Lorsqu’on applique un courant électrique (en x) dans un matériau en présence d’un
champmagnétique (en z), les porteurs de charge enmouvement sont déviés de leur trajectoire
par la force de Lorentz. Afin de satisfaire aux conditions frontières qui exigent que le courant
soit nul dans l’axe du matériau perpendiculaire au courant (Jy = 0), une force électrique (en
y) s’oppose à la force de Lorentz. Il en résulte un voltage perpendiculaire (en y) à l’axe le













Dans l’approximation du gaz d’électrons libres, le nombre de Hall égale la densité de
porteurs. Pour un système à une bande de dispersion parabolique, dans la limite T → 0, on
a donc n ∼ nH. Si les porteurs de charge sont des électrons, RH est négatif et inversement
si ce sont des trous. De manière plus générale, les mesures du nombre de Hall à basse
température constituent un indicateur de l’évolution de la densité de porteurs. Celles-ci ne
sont pas à prendre comme une mesure directe de n, mais plutôt comme étant reliées à la
courbure de la surface de Fermi [50].
Dans les deux sections suivantes 2.2.1 et 2.2.2, nous abordons des études de l’effet Hall à
basse température permettant de détecter des changements dans la surface de Fermi dans
les cuprates. Afin d’y voir clair, la figure 2.6 décrit les trois régimes qui seront discutés : la
phase CDW (p < pCDW) où nH < 0, la phase pseugogap (pCDW < p < p∗) où nH = p et à
l’extérieur de celle-ci (p > p∗) où nH = 1+ p.
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Figure 2.6 Trois régimes de l’étude du nombre de Hall dans les cuprates. Le nombre de
Hall obtenu à partir demesures d’effetHall à basse température dans l’état normal
varie selon la position dans le diagramme de phase : nH = 1+ p hors de la phase
pseudogap (p > p∗), nH chute à la valeur p au passage de p∗ et devient négatif à
l’entrée de la phase CDW.
2.2.1 Chute de la densité de porteurs sous p∗
Au passage de p∗ du régime sur-dopé vers l’optimal, la valeur du coefficient de Hall
à T → 0 fait un saut. Ceci est illustré à la figure 2.7a dans NdLSCO [46] où p∗ ∼ 0.23.
L’application d’un champ magnétique de 33T permet de sonder l’état normal de ce composé
jusqu’à T = 1.5 K. La valeur de RH dans la limite T → 0 nous intéresse, car celle-ci permet
d’obtenir nH à T = 0 dans la phase normale dans la mesure où celle-ci n’est pas affectée par
le champ magnétique. En effet, un saut dans la valeur du coefficient de Hall à très basse
température correspond à une chute du nombre de Hall. Ce dernier est sensible à la densité
de porteurs et, en particulier dans la limite T → 0, nous approximons n ∼ nH. En figure 2.7b,
nous voyons que pour YBCO et NdLSCO, le nombre de Hall passe d’une valeur de 1+ p à
p en traversant p∗, reflétant une chute de la densité de porteurs de n = 1+ p à n = p. Ce
phénomène d’abord observé dans YBCO [51] (fig. 2.7b),marque la découverte de la signature
en transport de l’ouverture du pseudogap. Notons qu’il y a également une variation du
coefficient de Hall correspondant à une chute de nombre de Hall en température, au passage
de T∗. Toutefois, le lien entre la densité de porteurs et le nombre de Hall n’est valide que
dans la limite T → 0. Or, lorsque la température est supérieure à T∗, nous ne sommes pas




Figure 2.7 Chute de la densité de porteurs révélée par des mesures d’effet Hall. (a) Coeffi-
cient de Hall en fonction de la température dans NdLSCO p = 0.20, 0.21, 0.22, 0.23
et 0.24 sous champ magnétique de H = 16 T (lignes pleines pâles), H = 33 T
(lignes pleines foncées) et H = 36 T (cercles). La valeur de RH dans la limite
T → 0 augmente en diminuant le dopage depuis p∗. (b) Nombre de Hall dans
la limite T → 0 en fonction du dopage dans YBCO et NdLSCO. Dans les deux
composés, à p∗, nH chute de manière abrupte passant d’une valeur de 1 + p à
p [46].
2.2.2 Effet Hall négatif dans la phase onde de densité de charges
Par souci de complétude, nous abordons ce résultat important obtenu à l’aide demesures
d’effetHall,mais celui-ci ne sera pas à l’étude dans cemémoire. Dans le contexte des cuprates
dopés en trous à une bande, il est attendu que l’effet Hall soit positif. Tel que montré à la
figure 2.8, dans la région sous-dopée du composé YBCO, il y a un changement de signe
de RH à basse température (lorsque la supraconductivité est supprimée par un champ
magnétique) [52]. Cette découverte coïncide avec celles d’oscillations quantiques de basses
fréquences dans la même région du diagramme de phase [53]. Ces deux résultats infèrent
que la surface de Fermi est reconstruite [54] passant de grands cylindres de trous dans le
régime sur-dopé [55] avec nH ≃ 1+ p à de petites pochettes d’électrons pour p ≃ 0.1.
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Figure 2.8 Changement de signe de RH en température dans YBCO sous-dopé.Coefficient
de Hall RH en fonction de la température dans l’état normal dans YBCO p =
0.10, 0.12 et 0.14 (multiplié par 10) à respectivement H = 55, 45 et 55T [52]. RH
change de signe à la température T0, soit à 30K (p = 0.10 et 0.14) et 70K (p = 0.12)
2.3 Conductivité thermique
La conductivité thermique est définie comme la capacité d’un matériau à transporter la
chaleur. Cette quantité se traduit en termes du courant de chaleur appliqué (Q˙), du gradient










Ce coefficient de transport offre l’avantage de sonder toutes les excitations mobiles
capables de transporter de l’entropie, par exemple : phonons, électrons, magnons. κ corres-
pond donc à la somme des contributions de ces excitations. Grâce à la théorie cinétique des
gaz, la conductivité thermique d’un type d’excitation peut être exprimée en termes de la
chaleur spécifique C, de la vitesse moyenne v des excitations se propageant dans le solide et










La simplicité de cette expression permet de prédire le comportement de κ en température.
Cette prédiction s’avère un atout clé pour une mesure de conductivité thermique, car la
dépendance en température constitue l’un des paramètres de base. En particulier, dans
le cadre de cette étude, nous nous intéressons aux basses températures. Dans ce régime,
nous pouvons présumer, en première approximation, que c’est la chaleur spécifique qui
domine la dépendance en température 2. Pour des bosons Cbo ∼ T3, tandis que pour des
fermions Cfe ∼ T. En intégrant ces dépendances en température dans l’expression 2.10 afin
d’exprimer κ en fonction des excitations électroniques et phononiques, nous obtenons :
κ = κel + κph = αT + βT3 (2.11)
La dépendance en température de la contribution bosonique est valide lorsque le libre
parcours moyen des phonons est limité par les conditions aux frontières (l constant). Toute-
fois, dans un métal, dans la limite des températures T ≪ θD 3, les phonons sont diffusés par
les électrons. Leur libre parcours moyen diminue alors avec l’élévation de la température,
car la diffusion électron-phonon augmente. Lorsque ce processus est dominant, le libre
parcours moyen des phonons atteint une dépendance en 1/T et la conductivité thermique
est alors quadratique en température [56]. En somme, de manière générale, la contribution
des phonons dans un métal est donnée par κph = βT2.
Dans le contexte de mesures de conductivité thermique, il est avantageux de tracer les
données en κ/T en fonction de la température. En effet, en divisant l’expression 2.11 par la
température, nous pouvons séparer les deux contributions de κ de sorte que la composante
électronique corresponde au terme résiduel (à T = 0) et la composante phononique à la









Dans un supraconducteur, les quasi-particules sont appariées en paires de Cooper qui ne
transportent pas d’entropie et donc ne contribuent pas à la conductivité thermique électro-
nique. Le terme résiduel κ0/T est alors nul dans un supraconducteur de gap complet (sans
2. Le libre parcours moyen peut être considéré constant
3. Dans les cuprates, la température de Debye θD est d’environ 300-400 K.
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noeud, s-wave). Pour un gap de type d-wave, seules les quasi-particules nodales contribuent
au terme résiduel électronique κ0/T. La figure 2.9 présente un exemple de conductivité
thermique en fonction de la température dans le composé Tl2Ba2CuO6+δ (Tl2201) sur-dopé.
Ce dernier appartient à la limite propre, définie par : kB ≪ h¯Γ ≪ ∆0 où Γ est le taux de
diffusion et ∆0 le gap supraconducteur. Dans cette limite propre, il a été montré que le terme
résiduel est indépendant du taux d’impuretés [57] et inversement proportionnel au gap
∆0 [58] [59]. Remarquons par ailleurs qu’à la figure 2.9, la contribution phononique à très
basse température est κph ∝ T2, reflet de la diffusion électron-phonon dans ce composé où
la densité de porteurs est élevée.
Figure 2.9 Conductivité thermique en fonction de la température : limite propre. κ/T en
fonction de T dans Tl2Ba2CuO6+δ (Tl2201) sur-dopé Tc = 76 K [59]. Dans l’état
supraconducteur à H = 0 T, le terme résiduel κ0/T est non nul en raison des quasi-
particules nodales. La contribution phononique est quadratique en température,
ce qui témoigne de la diffusion électron-phonon.
Passons au cas où le taux d’impuretés est important, la limite sale. Dans ce régime, un
supraconduteur de type d-wave se comportent comme une métal et κph ∼ T2. Le composé
NdLSCO appartient à cette limite et la figure 2.10a révèle bien une dépendance quadratique
de la contribution phononique. Nous verrons que Bi2201 appartient également à la limite
sale. À l’aide d’une étude en champ magnétique du terme résiduel, il est possible d’évaluer
le niveau d’impuretés. En effet, si κ0/T de l’état supraconducteur représente une fraction no-
table du terme résiduel de l’état normal (κN/T), c’est l’indication d’une quantité importante
d’impuretés qui ont pour effet d’élargir la région nodale du gap. Pour comprendre ce ratio,
nous étudions son évolution avec le champ magnétique. Lorsqu’on applique un champ, les
paires de Cooper sont brisées et des quasi-particules électroniques sont libérées. D’une part,
la contribution des phonons, soit la pente de κT , diminue, car la diffusion électron-phonon
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augmente avec le nombre de particules libérées (notons que cela n’est pas observé à la
figure 2.9, car un champ de H = 11.5 T ne représente qu’une faible fraction de Hc2 ∼ 100 T
dans Tl2201 Tc = 76 K [60]). D’autre part, le terme résiduel κ0/T augmente avec le champ
magnétique jusqu’à saturation à l’atteinte de Hc2. Lorsque le champ critique est dépassé, la
conductivité thermique résiduelle correspond à celle de l’état normal. Bref, si κ0/TκN/T est grand,
c’est qu’il y a déjà un grand nombre de quasi-particules disponibles pour conduire la chaleur
dans l’état supraconducteur à H = 0 T. En particulier, dans NdLSCO p = 0.24, κ0/TκN/T ∼ 0.7
(fig. 2.10a) tandis que pour Tl2201 κ0/TκN/T < 0.3 (fig. 2.9 comme κN/T > κH=11.5T/T), ce qui
suggère un niveau d’impuretés plus important dans NdLSCO que Tl2201.
Enfin, la figure 2.10b présente l’évolution en dopage du terme résiduel κ0/T. Nous
y observons qu’à l’entrée du pseudogap, la contribution électronique à la conductivité
thermique diminue, et ce, autant dans l’état supraconducteur que dans l’état normal. Il
s’agit d’une manifestation additionnelle de la chute de densité de porteurs à l’ouverture du
pseudogap. Cela vérifie également que ce phénomène n’est pas une conséquence du champ
magnétique, car la chute abrupte dans κ0/T sous p∗ est observée même à H = 0 T.
Figure 2.10 Conductivité thermique en fonction de la température : limite sale. κ/T en
fonction de la température dans (a) NdLSCO p = 0.22 et 0.24 à H = 0,15 T [61].
L’application d’un champ magnétique libère des quasi-particules électroniques
ce qui augmente leur contribution à la conductivité thermique, soit κ0/T.(b)
Évolution en dopage de κ0/T révélant une chute de la contribution électronique
de la conductivité thermique au passage de p∗ lorsque l’on diminue le dopage.
Ceci indique une chute de la densité de porteurs.
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2.3.2 Loi de Wiedemann-Franz
Lorsque ce sont les mêmes particules qui sont responsables du transport thermique κ et












= 2.44× 10−8WΩ/K2 (2.14)
Cette relation est valide dans un régime où les collisions sont élastiques, soit lorsque
T → 0. La loi de Wiedemann-Franz a initialement été stipulée pour les métaux de type
liquide de Fermi. Lorsqu’elle s’avère vérifiée dans des matériaux aux corrélations fortes, cela
indique que les porteurs de charge et de chaleur sont soumis aux mêmes mécanismes de
diffusion ; ils conduisent comme des électrons conventionnels. Au sein des cuprates, la loi de
Wiedemann-Franz a été vérifiée dans le régime sur-dopé des composés Tl2201 [62], LSCO [6]
et plus récemment dans NdLSCO [61]. Ce dernier composé a été l’objet d’une étude dont
l’étendue en dopage couvre la traversée de p∗. La validation de la loi Wiedemann-Franz
vérifie donc que le pseudogap est bel et bien un état métallique où les excitations à T = 0 se
comportent comme des trous.
2.4 Effet Hall thermique
Comme pour les mesures électriques, l’application d’un champ magnétique (en z) a
pour effet de dévier de leur trajectoire longitudinale (en x) les porteurs de chaleur chargés
qui lui sont sensibles générant ainsi un gradient thermique transverse (∆Ty). Ce phénomène





où κyy est la conductivité thermique longidutinale selon l’axe y. Tout comme la conduc-
tivité thermique longitudinale, l’effet Hall thermique présente l’intérêt de pouvoir sonder la
matière dans la phase supraconductrice. Si le transport thermique transverse provient des
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porteurs de charge, le signe de κxy correspond au signe de ces derniers. Enfin, de manière
équivalente au transport longitudinal, les conductivités thermique et électrique transverses
sont liées par la loi de Wiedemann-Franz.
κxy
T
= L0σxy a` T = 0. (2.16)
Cette relation a été vérifiée dans le régime sous-dopé du composé YBCO à p = 0.11, quand
un champ de 27T est appliqué pour supprimer la supraconductivité [63].
2.4.1 Grand effet Hall thermique négatif dans la phase pseudogap
Les matériaux LSCO, EuLSCO et NdLSCO ont fait l’objet de mesures d’effet Hall ther-
mique à proximité du point critique de la phase pseudogap 4. La figure 2.11a présente les
courbes obtenues dansNdLSCO. Pour p > p∗, κxy est positif et la loi deWiedemann-Franz est
satisfaite. Ceci indique que dans cette gamme de dopage, le signal de l’effet Hall thermique
provient des porteurs de charge. Lorsqu’on traverse p∗, κxy adopte une valeur négative à
basse température tandis que σxy préserve une valeur positive.
Dans LSCO, des mesures ont été effectuées jusqu’à très bas dopage, même dans le composé
isolant La2CuO4 (LCO). La figure 2.11b montre que l’imposant signal négatif de κxy/T per-
siste, tandis que le terme électrique de la loi de Wiedemann-Franz L0σxy devient négligeable.
Ceci implique que le signal κxy négatif dans la phase pseudogap ne provient pas des porteurs
de charge.
Le signal détecté dans LCO est le plus grand mesuré dans un isolant à ce jour [64]. Étant
donné l’ampleur du signal, il est peu probable que celui-ci vienne des phonons diffusés par
des spins. Un tel mécanisme résulterait en une dépendance de κxx en champ magnétique,
or celle-ci s’avère faible dans les cuprates étudiés [64]. Il ne s’agit pas non plus d’un signal
provenant des magnons, car le régime de température à partir duquel le signal négatif est ob-
servé ne correspond pas à celui d’ordres magnétiques statiques connus [66]. Ce grand signal
négatif de l’effet Hall proviendrait donc d’excitations neutres non identifiées directement
associées à la phase pseudogap. Les cristaux faisant l’objet de cette maîtrise ont été mesurés
dans le cadre de cette étude en vue de vérifier l’universalité de cette nouvelle signature. Les
résultats sont présentés au chapitre 9.
4. Travaux menés par Gaël Grissonnanche et Anaëlle Legros [64] [65]. Le chapitre 9 présente les mesures
auxquelles j’ai participé.
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Figure 2.11 Conductivité thermique transverse près de p∗ et à bas dopage. κxy/T en fonc-
tion de la température dans (a)NdLSCO à p = 0.24, 0.23, 0.22, 0.21 et 0.20 avec
un champ de 18T. Au dessus de p∗ ∼ 0.23, κxy/T est positif de telle sorte que
la loi de Wiedemann-Franz est respectée à T → 0. À mesure que le dopage est
diminué, κxy/T adopte une valeur négative qui décroit en abaissant la tempéra-
ture. (b) κxy/T dans LSCO p = 0.06 à H = 15 T (rouge) révélant le plus grand
signal de conductivité thermique transverse mesuré dans un isolant. Dans ce
même échantillon, L0σxy (bleu) est pratiquement nul. Figures reproduites de [64]
2.5 Effet Seebeck
Parmi les particules transportant la chaleur au sein d’un matériau, certaines sont char-
gées, par exemple les électrons. L’application d’un gradient de température ∆Tx dans un
échantillon se conjugue donc à l’apparition d’une différence de potentiel ∆Vx. Cette réponse
des particules chargées au flux de chaleur est décrite par le rapport entre le potentiel induit





L’intérêt d’étudier l’effet Seebeck repose sur son lien avec la densité d’état N(ϵ). Dans
le cadre de la théorie du transport de Boltzmann, le coefficient Seebeck s’exprime par la













En supposant un taux de diffusion isotrope et une surface de Fermi sphérique, nous















Le coefficient Seebeck s’avère donc beaucoup plus sensible à la densité d’état et au taux
de diffusion que la conductivité électrique qui lui est simplement proportionnelle. Ceci en
fait une sonde de choix pour étudier les variations de la surface de Fermi.
Dans la limite des basses températures 5, en simplifiant au cas d’un gaz d’électrons
libres 6 et avec un libre parcous moyen constant 7 l’expression 2.19 se simplifie à 2.20 reliant
S/T à la densité de porteurs n [68]. Comme pour l’effet Hall, cette dépendance indique que




















Enfin, étant donnée l’expression de la chaleur spécifique dans ces conditions 2.21 (telles
que décrites en notes de bas de page 4,5,6), l’effet Seebeck à T → 0 peut également être








Comme pour l’effet Hall, nous aborderons dans les sections suivantes trois régimes où
la valeur de S/T dans la limite T → 0 reflète des changements dans la surface de Fermi au
sein des cuprates. Le schéma de la figure 2.12 fait la distinction entre trois régimes : hors de
la phase pseudogap (p > p∗) où S/T est positif et petit, à l’entrée de la phase pseudogap
(pCDW < p < p∗) où S/T fait un saut devenant grand et positif, puis dans la phase CDW
(p < pCDW) où S/T est négatif.
5. Taux de diffusion donné par τ(ϵ) = τ0ϵξ
6. Densité d’états donnée par N(ϵF) = 3n2ϵF
7. ξ = −1/2, une autre approximation possible est celle d’un temps de relaxation indépendant de l’énergie
ξ = 0
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Figure 2.12 Trois régimes de l’effet Seebeck dans les cuprates. S/T dans la limite T → 0
varie selon la position dans le diagramme de phase : S/T est positif et petit à
l’extérieur de la phase pseudogap (p > p∗), fait un saut au passage de p∗ et
devient négatif dans la phase CDW (p < pCDW).
2.5.1 Chute de la densité de porteurs
L’équation 2.20 s’avère particulièrement intéressante dans l’étude du pseudogap étant
donné qu’elle fait intervenir deux quantités qui chutent au passage de p∗ : la densité d’états
N(ϵF) et la densité de porteurs n. La figure 2.13 présente la dépendance en température de
S/T pour une série de dopages autour de p∗ dans NdLSCO [69]. Dans la limite T → 0, la
valeur de S/T fait un saut à l’entrée de la phase pseudogap sous p = 0.23. Malgré la perte
de densité d’états, la valeur de S/T suit la tendance de n, suggérant que la chute de densité
de porteurs soit l’effet dominant.
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Figure 2.13 Signature de la chute de densité de porteurs dans S/T. Coefficient Seebeck
divisé par la température en fonction de T dans NdLSCO pour 6 dopages entou-
rant p∗ ∼ 0.23 (0.20 à 0.25) [69]. Un champ de H = 35 T (20T pour p = 0.24) est
appliqué pour supprimer la supraconductivité. La valeur de S/T(T → 0) fait
un saut lorsque le dopage passe sous p∗.
2.5.2 Signature de criticalité quantique
L’une des signatures de la criticalité quantique est la divergence logarithmique de la
chaleur spécifique en température [33]. Similairement, et comme le suggère la relation 2.21,
un tel comportement est également prédit pour l’effet Seebeck : à proximité d’un point
critique S/T ∼ log(1/T) [70]. C’est l’objet d’une étude portant sur NdLSCO [71] présentée
à la figure 2.14. Celle-ci révéla une dépendance logarithmique en température de S/T au
dopage p = 0.24 également observée dans EuLSCO [72]. Ces résultats suggèrent que le point
critique du pseudogap p∗ soit un point critique quantique. Cette conclusion est confirmée
par des mesures de chaleur spécifique dans NdLSCO et EuLSCO [73]. Notons qu’il a aussi
étudié que ces signatures soient associées à un point critique terminal d’une transition de
premier ordre prenant fin à très basse température [48] [74].
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Figure 2.14 Dépendance logarithmique de l’effet Seebeck en température. S/T en fonc-
tion de log(T) dans (a) NdLSCO p = 0.20, 0.24 et 0.30 à H = 15 T [71] et (b)
EuLSCO p = 0.24 à H = 0 T (carré) et H = 10 T (cercle). À p∗ ∼ 0.24, S/T
diverge en log(1/T).
2.5.3 Reconstruction de la surface de Fermi
L’effet Seebeck a été employé pourdélimiter les phases de type onde de densité de charges
présentes dans le régime sous-dopé du diagramme de phases des composés YBCO [72] et
LSCO [75]. Cet ordre CDW est à l’origine d’une reconstruction de la surface de Fermi qui se
manifeste à travers un effet Hall négatif et des oscillations quantiques de basses fréquences
comme nous l’avons vu à la section 2.2.2. Tel que l’indique la formule 2.20, le signe de
l’effet Seebeck dans un système à une bande donne le signe des porteurs. La chute vers des
valeurs négatives de l’effet Seebeck illustrée à la figure 2.15 s’ajoute ainsi aux observations
expérimentales corroborant l’existence d’une surface de Fermi faite de petites pochettes de
type électron dans la phase CDW.
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Figure 2.15 Changement de signe de l’effet Seebeck. S/T en fonction de la température
dans YBCO p = 0.08, 0.09, 0.10, 0.11 et 0.12 sous un champ de 0 T(carrés) et
28 T(cercles) permettant d’atteindre l’état normal [72]. T0 indique la température
à laquelle S/T change de signe indiquant un changement dans la surface de
Fermi. La chute de S/T est observée dans le régime 0.08 < p < 0.15 dans YBCO
et LSCO [75], ce qui coïncide avec l’ordre CDW vu par rayon X [76] [77].
Chapitre 3
Objectif du projet
Dans le cadre de ce projet, nous nous penchons sur les signatures en transport de la
phase pseudogap. En particulier, nous souhaitons en vérifier l’universalité. De précédentes
études de transport portant sur les composés YBCO, LSCO, NdLSCO et Bi2212 ont révélé
les propriétés faisant l’objet du chapitre 2. Celles sur lesquelles nous nous pencherons sont :
— La chute dans la densité de porteurs à travers p∗ détectable en résistivité, effet Hall,
conductivité thermique et effet Seebeck
— La résistivité linéaire et l’atteinte de la limite planckienne à p∗
— La satisfaction de la loi de Wiedemann-Franz dans la phase pseudogap et à p∗
— Un signal de Hall thermique négatif dans la phase pseudogap
— La divergence à basse température de l’effet Seebeck à p∗
En vue de démontrer le caractère universel de ces signatures, nous étudions le cuprate
Bi2201. La stratégie est donc de vérifier si les mêmes signatures sont observées dans des
cuprates suffisamment différents les uns des autres, pour que leur seul point commun soit la







Ce chapitre a pour but de présenter le composé qui fait l’objet de ce mémoire. Nous y
exposons les caractéristiques faisant de Bi2201 un bon candidat à l’étude en transport du
point critique p∗. Nous soulignons aussi une particularité à tenir en compte avec précaution
pour ce système, l’estimation du dopage. Enfin, nous présentons une revue de la littérature
des études de transport effectuées sur ce composé.
4.1 Généralités
Le composé Bi2201 appartient à la famille de cuprates dont la formule chimique générale
est Bi2Sr2Can−1CunO2n+4+x (BSCCO). La variable n de cette expression correspond au
nombre de plans CuO2 par formule unité. La figure 4.1 présente la structure cristalline des
BSCCO. Celle-ci est tétragonale et appartient au groupe d’espace I4/mmm. Pour Bi2201, les
paramètres de maille sont a = 5.4A˚, b = 5.4A˚ et c = 24.6A˚ [43].
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Figure 4.1 Structure cristalline des membres de la famille BSCCO : Bi2201, Bi2212 et
Bi2223 [78].
La famille BSCCO offre l’avantage d’être facilement clivable ce qui permet d’obtenir
des surfaces lisses et propres. La nature lamellaire des cristaux provient de leur structure
en feuillets maintenus par des forces de van der Waals. Grâce à cette propriété, les BSCCO
constituent des candidats de choix pour les sondes de surface telles que l’ARPES et la
microscopie à effet tunnel (STM).
Le membre le plus couramment étudié et le premier à avoir été synthétisé est Bi2212
(n = 2) avec une température critique maximale d’environ 90K. Les membres avec n > 2
ont des températures critiques dépassant les 100K, mais sont difficiles à synthétiser. Bi2201
(n = 1) quant à lui possède une Tc,max ∼35K. Cette température critique relativement basse
rend possible l’étude de l’état normal à basse température grâce à l’utilisation de champs
magnétiques intenses qui peuvent dépasser le champ critique Hc2, lui aussi relativement
faible. Un second intérêt du composé Bi2201 est qu’il n’a qu’un seul plan de CuO2 par
formule unité. Il s’agit sans ambiguïté d’un système à une bande dont la surface de Fermi
n’a qu’une seule feuille, ce qui simplifie l’interprétation des mesures.
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4.2 Dopage
Par substitution partielle et recuit sous conditions contrôlées, il est possible d’obtenir
des cristaux de Bi2201 de tout l’éventail en dopage du diagramme de phase. La figure 4.2
met en évidence certaines de ces méthodes ainsi que leur effet. Elle présente la résistivité en
fonction de la température pour des échantillons de Bi2201 avec substitutions au lanthane
et au plomb. Plusieurs d’entre eux ont subi des recuits sous vide, à l’oxygène et à l’air. Il
en résulte des températures critiques allant de moins de 5K jusqu’à 30K, couvrant le dôme
supraconducteur d’une extrémité à l’autre (UD à OD). Voyons de manière plus détaillée ces
procédés de dopage et leur impact.
Figure 4.2 Illustration en résistivité des différentes méthodes de dopage. Résistivité en
fonction de la température dans Bi2201 dont les différentes compositions et recuits
sous conditions contrôlées font varier le dopage [79].
En l’absence de substitution, Bi2201 est sur-dopé. Il est possible d’atteindre le régime très
sous-dopé par substitution, si bien que cette stratégie permet d’accéder à presque de tout
l’éventail en dopage. Pour ce faire, le strontium bivalent (Sr2+) est remplacé par un atome
trivalent (La3+ ou Bi3+). Lorsque le strontium est partiellement remplacé par du bismuth, la
température critique maximale est de 20K. La substitution au lanthane quant à elle donne
lieu aux températures critiques les plus élevées (Tc,max ∼ 35K) ainsi qu’aux résistivités
résiduelles les plus basses. Ceci suggère qu’il s’agit de la substitution qui engendre le moins
de désordre. À la figure 4.2, nous observons que le terme résiduel en résistivité augmente
significativement du régime sur-dopé (courbes vertes) vers l’optimal (rose) et le sous-dopé
(rouge). Ceci révèle, entre autres, l’augmentation du niveau de désordre à mesure que
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l’on pénètre dans le régime sous-dopé. Afin de compléter le régime sur-dopé, on substitue
le bismuth (Bi3+) par du plomb (Pb2+). Cette substitution permet également d’éviter la
formation d’unemodulation de la structure incommensurée dans le plan BiO le long de l’axe
cristallin b. Celle-ci engendre un désalignement entre les plans BiO et CuO2 qui contamine
le signal des mesures spectroscopiques.
Une fois les cristaux synthétisés, il est possible d’en changer le dopage en effectuant
des recuits sous conditions contrôlées. La figure 4.3 montre l’exemple d’une couche mince
de Bi2201 qui a d’abord été recuite sous oxygène pour obtenir l’état le plus sur-dopé, puis
successivement recuite sous vide pour en diminuer le dopage. L’objectif est alors de modifier
la composition en oxygène. Le gaz, la pression, la température et la durée déterminent le
degré du dopage et si l’on sur-dope ou sous-dope. Toutefois, les paramètres et l’efficacité de
cette méthode dépendent de la composition du cristal. Il est rapporté dans la littérature que
Pb-Bi2201 [79] est très sensible à ce type de recuit, tandis que les cristaux de Bi2201 sont très
difficiles à doper en oxygène [80].
Figure 4.3 Résistivité en fonction de la température d’une couche mince de Bi2201 dopée
à l’oxygène [81].
C’est grâce à l’ensemble de ces méthodes que nous pouvons explorer tout le diagramme
de phase de Bi2201. Cependant, lamultiplicité des techniques et la possibilité de les employer
indépendamment font de la détermination du dopage une question très délicate. Étant
donné l’incertitude sur la teneur en oxygène et les différents dômes supraconducteurs selon
les substituants, ni la composition, ni la Tc ne sont des indicateurs fiables du dopage. La
convention de dopage la plus répandue pour La-Bi2201 est celle proposée par Ando et
al. [82]. Celle-ci repose sur la similarité de la dépendance en température de l’effet Hall à
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haute température entre LSCO et plusieurs cuprates à des dopages similaires. À partir de
la comparaison entre La-Bi2201 et LSCO présentée à la figure 4.4a, les auteurs proposent
la formule p = 0.21− 0.13x où x est la composition en lanthane. Ces valeurs de p donnent
lieu à un dôme Tc vs p de la forme Tc = Tc,max[1− 278(p− 0.16)2] [83]. Cette convention
confine popt à la valeur 0.16 tel qu’observé de manière générale dans les cuprates.
D’un autre côté, le théorème de Luttinger nous indique que le ratio entre la surface de
Fermi (Ak) et l’aire de la première zone de Brillouin (ABZ) est proportionnel à la densité
de porteurs (Ak = ABZ2 n =
ABZ
2 (1+ p)). Les dopages obtenus en appliquant le théorème de
Luttinger à la surface de Fermi observée par ARPES, sont jusqu’à deux fois plus élevés que
pour les autres cuprates [42]. Ceci est illustré à la figure 4.4b où l’on voit que le dopage optimal
des composé Bi2212 et LSCO se situe à p = 0.16, tandis qu’il approche p = 0.3 dans Bi2201.
Dans LSCO et Bi2212, les dopages critiques de la phase pseudogap sont respectivement
p∗ ≃ 0.18 et p∗ ≃ 0.22 [84]. Dans le cas Bi2201, à partir de la Tc associée à p∗ donné par
le Knight shift [15], ce diagramme de phase donne une valeur de p∗ ∼ 0.4, soit environ le
double des autres composés.
Étant donné l’incertitude relative à la question du dopage, nous étiquetterons les échan-
tillons de manière à les situer de façon approximative dans le diagramme de phase, soit
avec leur Tc et la mention OD (sur-dopé), UD (sous-dopé) ou OP (dopage optimal).
(a) (b)
Figure 4.4 Méthodes pour déterminer le dopage dans La-Bi2201. (a)Comparaison de 1/nH
en fonction de la température avec LSCO pour lequel le dopage est connu par
la composition chimique (x) [82]. La composition en lanthane dans Bi2201 est
donnée par z (b) Diagramme de phases Tc vs p obtenu par mesure d’ARPES où le
dopage est donné par le théorème de Luttinger (Ak = ABZ2 (1+ p)) [42].
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4.3 Pseudogap
La délimitation de la phase pseudogap dans Bi2201 a été étudiée par plusieurs sondes ;
il s’agit d’une frontière bien connue. C’est l’une des raisons faisant de ce composé un bon
candidat pour l’étude des propriétés de transport à proximité de p∗. À partir des courbes
de décalage de Knight présentées à la figure 1.2b (chapitre 1), Kawasaki et al. [15] tracent le
diagramme de phase présenté à la figure 4.5a pour La-Bi2201 en fonction de la composition
en lanthane x (ou 1− x). Similairement au pseudogap, la supraconductivité entraine une
chute de la densité d’états au niveau de Fermi. La température critique associée à la supra-
conductivité peut donc également être déterminée grâce à la dépendance en température
du décalage de Knight. La figure 4.5b illustre l’identification de Tc où l’application d’un
champ magnétique qui supprime la supraconductivité attenue la perte de densité d’états.
(a) (b)
Figure 4.5 Diagramme de phases obtenu par mesures de RMN. (a) Températures critiques
des phases antiferromagnétique (TN), pseudogap (T∗) et supraconductrice (Tc)
dans La-Bi2201 tracées en fonction de la composition en lanthane 1− x (bas de
figure) et du dopage estimé par la formule Ando et al. [82] (haut de figure). (b)
Courbes de Knight shift pour x = 0.4 en fonction de la température à H = 7, 30
et 44 T permettant d’identifier T∗. [15].
Ces valeurs de T∗ sont reprises à la figure 4.6a (carrés rouges, TNMR) afin d’être compa-
rées au T∗ obtenu par ARPES (cercles verts) [85]. Les mêmes cristaux sondés par ARPES
ont été mesurés en résistivité afin d’obtenir une autre mesure de T∗ (carrés oranges, Tρ). Tel
que souligné à la section 2.1.2, en résistivité, l’ouverture du pseudogap est marquée par la
déviation du comportement linéaire à haute température. Ceci est illustré par les flèches de
la figure 4.6b. Les frontières de la phase pseudogap données par les trois méthodes coïn-
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cident relativement bien. On observe que la mesure d’ARPES donne des valeurs légèrement
supérieures à celle de RMN, T∗ > TNMR. De plus, notons que la définition de Tρ devient
ambigüe à fort dopage (voir inset de fig. 4.6b )
À partir de l’étude de RMN, nous pouvons déduire un intervalle en Tc auquel peut
appartenir p∗. La limite inférieure est établie par le dopage le plus élevé étudié (voir figure
4.5a) qui se trouve à l’extérieur de la phase pseudogap, soit Tc ∼ 8 K. Soulignons que ce
cristal ne contient pas de lanthane. La limite supérieure avec une Tc ∼ 19 K est elle obtenue
dans un cristal avec x = 0.1 de lanthane.
(a) (b)
Figure 4.6 Comparaison de T∗ obtenu par ARPES, RMN et résistivité [85]. (a) Accord ap-
proximatif entre les T∗ en fonction de Tc donnés par les trois sondes. (b)Résistivité
en fonction de la température dans Bi2201 UD23K, UD27K, OP35K, OD31K et
OD22K. La déviation du comportement à haute température indiquée par une
flèche correspond à la température T∗ marquant l’ouverture du pseudogap. No-





Dans la section 4.2, nous avons vu que selon la manière de doper BSCO, le dôme supra-
conducteur du composé peut prendre différentes formes. Pour mettre cela en évidence, à la
figure 4.7, nous présentons des courbes de résistivité en fonction de la température dans
La-Bi2201 et Bi-Bi2201. Sous chaque figure se trouve un tableau détaillant la stoechiométrie,
les Tc et le dopage estimé par la règle de Ando et al. [82].
(a) (b)
Figure 4.7 Résistivité en fonction de la température selon la compositon de Bi2201. Com-
paraison entre (a) La-Bi2201 à H = 0 et 60 T [86] et (b) Bi-Bi2201 sans champ
magnétique [80]. À même dopage, les Tc dans La-Bi2201 sont plus élevées que
dans Bi-Bi2201 et les termes résiduels plus faibles.
La Tc,max dans le système La-Bi2201 (38K) est près de 4 fois plus grande que dans Bi-
Bi2201 (9.6K). Le régime très sous-dopé prend fin de manière plus abrupte à p = 0.1 dans
Bi-Bi2201 en comparaison à La-Bi2201 où il s’étend à p = 0.03. Notons également qu’à valeur
égale de p, les termes résiduels dans Bi-Bi2201 sont plus élevés que dans La-Bi2201. Dans
les deux cas, la partie plus sur-dopée du diagramme de phase reste inexplorée. Soulignons
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d’ailleurs qu’aucune étude de l’état normal à basse température ne porte sur la région très
sur-dopée où nous pourrions observer les signatures de p∗.
En plus de La-Bi2201 et Bi-Bi2201, nous pourrions faire des comparaisons similaires
avec les systèmes La-(Pb,Bi)2201 et Bi2201 dopé en oxygène respectivement présentés aux
figures 4.6b et 4.3. En somme, tous ces systèmes se distinguent principalement par leur Tc,max
et leur niveau de désordre (ρ0). Il est toutefois possible d’en extraire des comportements
récurrents :
— La résistivité à l’ambiante croit de façon monotone en diminuant le dopage
— La résistivité est linéaire dans le régime haute température près du dopage optimal
— Il y a une légère courbure positive de ρ(T) à haute température dans la région
sur-dopée
— Une remontée à basse température est visible dans l’état normal à champ nul à très
bas dopage
Tel que mentionné dans la section 2.1, le composé Bi2201 a été étudié dans le contexte du
"crossover métal-isolant". Il s’avère qu’en contraste avec LSCO (et PCCO [31]), les remontées
drastiques à basse température ne sont observées que dans le régime sous-dopé, ce qui
dissocie le phénomène de la valeur de dopage popt. Dans Bi2201, c’est à proximité de p =
1/8 = 0.125 que se manifeste l’apparente dépendance en log(1/T) de la résistivité. Bien
que la dépendance log(1/T) s’étende de 0.3K à 30K dans Bi-Bi2201 [80] et La-Bi2201 [86],
les données en champ intense montrent que ρ sature à très basse température.
Pour conclure cette section, soulignons les mesures de Martin et al. [32] présentées à
la figure 4.8. L’étude de deux cristaux sur-dopés 1 de Tc = 6.5 et 8.5 K avec des résistivités
résiduelles de 70 et 100 µΩcm révèlent une résistivité linéaire en température qui s’étend
de Tc à 300K. Les pentes A1 sont respectivement 0.74 et 1.06 µΩcm. La moyenne de ces
deux valeurs (0.9± 0.2 µΩcm/K) lorsque considérée par plan CuO2 conduit à la valeur
A□1 = 8± 2 Ω/K, soit la limite planckienne calculée à la section 2.1.1.
1. Ces cristaux sont sur-dopés étant donné la substitution de strontium par le bismuth, Bi2+ySr2−yCuO6±δ
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Figure 4.8 Résistivité linéaire en température dans Bi-Bi2201. Résistivité en fonction de
la température dans Bi-Bi2201 sur-dopé Tc = 6.5 K montrant une dépendance
linéaire jusqu’à ∼ 300 K [32].
4.4.2 Effet Hall
Les mesures du coefficient de Hall présentées à la figure 4.9a ont été l’objet de l’étude
comparant l’évolution du nombre de Hall en température 2 de La-Bi2201 avec d’autres
cuprates pour en déterminer le dopage [82]. La figure 4.9b montre une autre étude basée sur
une couche mince de Bi-Bi2201 successivement recuite sous vide mentionnée dans la section
4.2. Si les courbes de résistivité de ces deux systèmes (figures 4.7a et 4.3) sont du même ordre
de grandeur, celles de RH sont quant à elles jusqu’à deux fois plus grandes dans La-Bi2201.
Bien que nous ne puissions interpréter simplement les valeurs de coefficient de Hall à haute
température, soulignons cette importante variabilité présente dans la littérature.
2. Figure 4.4a de la section 4.2
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(a) (b)
Figure 4.9 Coefficient de Hall en fonction de la température dans Bi2201 selon la compo-
sition. RH versus T dans (a) Lax-Bi2201 (x=0.24, 0.30, 0.44, 0.57, 0.66) [87] et (b)
dans une couche mince de Bi2201 dopée en l’oxygène [81]. Autant l’évolution en
température que les valeurs RH diffèrent d’un système à l’autre.
Une étude effectuée à champ magnétique intense (55T) est présentée à la figure 4.10 [88].
Une anomalie du nombre de Hall à basse température est détectée au dopage optimal. Les
auteurs l’interprètent comme un changement abrupt de la surface de Fermi résultant d’une
transition de phase quantique. Notons que l’intervalle de dopage sondé dans cette étude est
de sous-dopé à optimal, si bien que l’état normal de la région entourant p∗ 3 reste encore
inexploré. Il s’agit donc d’un phénomène différent de la chute du nombre de Hall à p∗
présenté à la figure 2.7b dans YBCO et Nd-LSCO.
3. L’échelle en dopage de cette figure est tirée de [82] où p∗ > 0.2
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Figure 4.10 Évolution du nombre de Hall en dopage dans La-Bi2201. Mesures de nH en
fonction du dopage (p = 0.10 à 0.18) à T = 100, 50, 30 et ∼ 1.6 K sous un champ
de 55 T [88].
4.4.3 Conductivité thermique
Ando et al. [89] se sont penchés sur l’étude de la conductivité thermique de la région
sous-dopée à optimale de La-Bi2201. La composition en lanthane, les Tc et le dopage déduit
à partir de la règle de Ando et al. [82] sont résumés dans le tableau de la figure 4.7a. La
dépendance en température de κ/T et les termes résiduels extrapolés à partir de l’hypothèse
d’un régime balistique 4 sont présentés à la figure 4.11. Le premier résultat de cette étude
est une chute de κ0/T au dopage p = 1/8 = 0.125. Ando et al. suggèrent que cette chute
témoigne du "crossovermétal-isolant" dont une transition de phase quantique serait l’origine.
4. κph ∝ T3, pas de diffusion électron-phonon
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(a) (b)
Figure 4.11 Anomalie à p = 1/8 en conductivité thermique dans La-Bi2201. (a) κ/T en
fonction de T2 dans La-Bi2201 de p = 0.03 à 0.17 (b) Terme résiduel électronique
κ0/T extrait d’une extrapolation à T → 0 en fonction du dopage. À p = 1/8,
κ0/T fait un saut [89].
Dans un second temps, les auteurs s’intéressent à la dépendance en champ magnétique
de κ à basse température. Celle-ci est présentée à la figure 4.12a. Lorsque p > 1/8, tel
qu’attendu d’un supraconducteur dans la limite sale, κ augmente avec le champ puis sature
à l’approche de Hc2. Toutefois, pour p < 1/8, κ diminue avec le champ magnétique. Les
deux résultats illustrés par cette étude s’apparentent au cas de LSCO présenté à la figure
4.12b [90]. Dans LSCO, la diminution de la conductivité thermique en champ est expliquée
par la présence d’une onde de densité de spin 5 [91]. Celle-ci est induite par le champ
magnétique et agit comme source additionnelle de diffusion pour le transport de chaleur
(chute de κ0/T) et de charges (remontée plus prononcée de ρ à basse T). Ando et al. suggèrent
dans le contexte du "crossover métal-isolant" que les quasi-particules sont localisées par la
coexistence d’une onde de densité de spins induite par le champ magnétique.
5. Présentation APS2018 Patrick Bourgeois-Hope, publication à venir.
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Figure 4.12 Comparaison de l’évolution de κ en champmagnétique dans Bi2201 et LSCO.
κ(H)/κ(0T) en fonction de H dans (a) La-Bi2201 à T = 0.36 K [89] et (b) LSCO
à T → 0 K [90]. La conductivité thermique diminue avec le champ magnétique
dans les deux composés sous p = 0.13 et x = 0.09 respectivement.
Deux études [92] [93] portant sur Bi-Bi2201 sans lanthane présentent une évolution
similaire de κ(H) en fonction du dopage que celle présentée à la figure 4.12a [89] : κ(H)
décroit dans le régime sous-dopé, est constant au dopage optimal et croit lorsque sur-
dopé. Ce comportement similaire à LSCO est donc présent dans le composé avec et sans
lanthane. Précisons toutefois que les données présentées à la figure 4.12a sont à T = 0.36 K,
température à laquelle il faut considérer la contribution des phonons. Or, ceux-ci sont diffusés
par les électrons, ce qui a pour effet de diminuer la pente de κ/T en fonction du champ
magnétique.
À partir demesures de conductivité thermique et de résistivité (Tmin ∼ 0.3K à H = 25 T)
effectuées sur les mêmes cristaux, les auteurs étudiant Bi-Bi2201 testent la loi deWiedemann-
Franz (WF) [93]. La figure 4.13a montre le rapport entre κ0/T et σ0 (L) divisé par le nombre
de Lorenz (L0) qui égale 1 si la loi est vérifiée. L’échantillon sur-dopé satisfait la relation,mais
à mesure que le dopage diminue, les données s’écartent de la valeur prédite. Les auteurs
affirment avoir une précision expérimentale suffisante pour confirmer qu’il s’agisse d’une
violation de la loi de WF. Soulignons tout de même que la déviation du résultat attendu
est corrélée avec une diminution du Rapport de Résistivité Résiduelle (RRR) présenté à la
figure 4.13b indiquant une augmentation du niveau de désordre des échantillons.
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(a) (b)
Figure 4.13 Test de la loi de Wiedemann-Franz dans Bi-Bi2201. (a) Rapport L/L0 où L =
(κ0/T)/σ0 et L0 le nombre de Lorenz en fonction de p dans la limite T → 0 sous
un champ de H = 25 T. Les mesures à bas dopage indiquent une violation de la
loi de Wiedemann-Franz qui est corrélée à (b) une diminution du RRR, indice
du niveau de désordre. [93].
4.4.4 Seebeck
Dans le composé Bi2201, l’effet Seebeck a principalement été étudié dans le cadre de la
règle Obertelli-Cooper-Tallon (OCT) [94]. Celle-ci suggère que la valeur de l’effet Seebeck à
température ambiante (S290K) permet de déduire le dopage dans les cuprates. Cette règle
empirique repose sur l’universalité du dôme Tc/Tc,max vs p et de la courbe Tc/Tc,max vs
S290K. Les auteurs proposent cette relation suite à l’observation que les composés YBCO,
Tl2201, Tl1212 et Bi2212 adoptent la même relation Tc/Tc,max vs S290K.
Toutefois, comme pour LSCO [79], cette règle n’est pas valide dans Bi2201 [95]. La figure
4.14b trace les valeurs à T = 290K des courbes d’effet Seebeck de la figure 4.14a. On y voit
que tant les cristaux (points fermés) et couches minces (points ouverts) de Bi2201 oxygéné
que les cristaux de La-Bi2201 (ligne pointillée) [82] ne suivent pas la tendance décrite par
OCT. Cette déviation du dôme "universel" Tc/Tc,max vs S290K est également rapportée par
Choi et al. [96]. D’autre part, rappelons que les valeurs de dopage p obtenues par la règle de
Luttinger sont beaucoup plus grandes dans Bi2201 que pour les autres cuprates [42] [97].




Figure 4.14 Effet Seebeck et règle OCT dans Bi2201. (a) Effet Seebeck en fonction de la
température dans des couches minces du régime sur-dopé (B) au sous-dopé
(A6). (b)Comparaison de la règle OCT aux courbes Tc/Tc,max vs S290K de cristaux
(points fermés) et couches minces (points ouverts) dopés en oxygène ainsi que
de cristaux de La-Bi2201 (lignes pointillées) [95]. Dans aucun de ces systèmes il
n’y a accord avec la règle OCT.
Hormis ce désaccord avec la règle OCT, la dépendance en température du coefficient See-
beck dans Bi2201 reproduit certaines tendances générales observées dans d’autres cuprates 6.
En particulier, la figure 4.14a met en évidence les tendances suivantes :
— S(T) décroit de façon monotone en fonction du dopage, à toutes températures. S(T)
passe ainsi d’une valeur positive dans le régime sous-dopé à négative lorsque très
sur-dopé.
— Dans le régime sur-dopé, S(T) décroit avec la température.
— Dans les régimes sous-dopé et optimal, S(T) augmente d’abord avec la température
jusqu’à une valeur maximale (Pic à Tmax), puis décroit.
— À mesure que le dopage diminue, Tmax augmente et le pic s’élargit.
En figure 4.15, nous reprenons les données de la couchemince Bi2201 de 4.14a du régime
sur-dopé à optimal et les comparons avec les autres données publiées.
6. YBCO237 [98], Bi2212 [99], Tl-1201 [100], Tl-2201 [94]
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Figure 4.15 Comparaison de l’effet Seebeck en fonction de la température dans différents
systèmes Bi2201 : Couche mince dopée à l’oxygène par recuit [95] (vert), cristaux
Bi2201 dopés à l’oxygène par recuit [101] (orange), cristaux La-(Pb,Bi)2201 [102]
(mauve), cristaux La-Bi2201 [82] (points bleus à 290K).
Bien que ces données soient globalement similaires (amplitude, comportement en do-
page et température), notons qu’aucune ne reproduit fidèlement la même dépendance en
température. En particulier, S(T) au dopage optimal (triangles) varie d’une étude à l’autre
passant à T = 290 K de -10µV/K à -1 µV/K. Tel que décrit dans la description de figure, ces
échantillons présentent des caractéristiques distinctes. Celles-ci pourraient être à l’origine de
ces variations. Dans le cadre de cette étude sur la phase pseudogap, nous nous intéressons
à l’état normal à basse température. Les études publiées à ce jour ne présentent pas de




Les échantillons faisant l’objet de cette étude proviennent d’une collaboration avec le Pr.
Shimpei Ono du Central Research Institute of Electric Power Industry à Tokyo. Deux dopages
du régime sur-dopé ont été sondés : Bi2.05Sr1.95CuO6+δ et La0.2Bi2Sr1.8CuO6+δ. Pour chacun
des dopages, deux cristaux ont été caractérisés révélant les mêmes propriétés en aimantation,
résistivité et effet Hall. Les températures critiques des deux dopages sont respectivement
10K et 18K , ils sont donc étiquetés OD10K et OD18K.
(a) Face (b) Côté
Figure 5.1 Échantillon OD10K de composition Bi2.05Sr1.95CuO6+δ
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(a) Face (b) Côté
Figure 5.2 Échantillon OD18K de composition La0.2Bi2Sr1.8CuO6+δ
5.2 Contacts
Compte tenu de la tendance des cristaux de Bi2201 à former des feuillets et à s’émietter, la
préparation de contacts électriques représente l’un des principaux défis de ce projet. Diverses
méthodes ont été testées en vue d’obtenir la recette ayant permis les principaux résultats de
cette étude. De précédents ouvrages préconisent des contacts à base d’or [82]. La peinture
d’or que nous avons essayée forme un mélange hétérogène de solvant et de particules d’or
en suspension. Elle n’était donc pas adaptée à l’application sur des échantillons. Comme
seconde option, nous avons fabriqué des masques 1 pour procéder par dépôts d’or. La figure
5.3 présente un échantillon avec dépôts d’or. Les fils sont posés sur les dépôts à l’aide de
peinture d’argent Dupont 4929. Cette méthode donne des résistances de contact de l’ordre
de 10Ω. Toutefois, les dépôts d’or n’adhèrent pas bien au cristal. La tenue mécanique est très
faible si bien que les contacts se détachent avec la peinture d’argent lors des manipulations.
Les résultats obtenus sont donc très peu reproductibles et les valeurs de résistivité suggèrent
une très grande surestimation du facteur géométrique. Ceci peut être expliqué par un
1. Méthode décrite dans le rapport de stage Fabrication de contacts électriques d’or sur le cuprate supraconducteur
Y1−xCaxBa2(Cu1−zZnz)3Oy d’Alexandre Choquette, mai 2016
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courant qui ne circule que dans quelques feuillets plutôt qu’à travers toute l’épaisseur de
l’échantillon, un scénario cohérent avec le manque d’adhérence des dépôts d’or.
Figure 5.3 Échantillon avec contacts en dépôts d’or
Nous sommes alors passés à des contacts à base d’argent, malgré le risque de dégra-
dation rapporté dans la littérature [103]. L’application de peinture d’argent Dupont 4929
directement sur l’échantillon donne des résistances de contacts de l’ordre de 100 Ω, ce qui
est trop résistif pour les mesures électriques. C’est avec l’époxy d’argent Epo-Tek H20E® que
nous avons réussi à obtenir des contacts de < 5 Ω. Le protocole d’élaboration est le suivant :
1) Préparation du cristal
Lorsque l’épaisseur de l’échantillon le permet, nous le clivons afin de travailler avec une
surface fraîche. Pour ce faire, nous collons l’échantillon au vernis GE sur une lamelle de
verre. Nous plaçons ensuite délicatement un morceau de ruban adhésif sur l’échantillon et
le retirons d’un coup sec afin d’enlever une fine couche du cristal. À noter que les surfaces
sont rarement uniformes donc la procédure peut avoir à être répétée pour obtenir la surface
la plus lisse possible. Pour finir cette étape, nous détachons l’échantillon et le nettoyons à
l’aide d’éthanol.
2) Application des contacts et des fils
Dans un premier temps, il faut nettoyer des fils d’argent de 25 µm et préparer l’Epo-Tek
H20E® tel que prescrit. Nous appliquons ensuite l’époxy et posons les fils selon la configu-
ration présentée à la figure 5.1a. La configuration à 6 contacts offre la possibilité de mesurer
simultanément de chaque côté ou à chaque extrémité pour les mesures transverses. Cette
précaution permet de valider que le courant circule uniformément à travers l’échantillon.
Sur une plaque chauffante à 150 C◦, nous laissons solidifier les contacts 5 minutes. À noter,
nous avons observé que les contacts sont beaucoup plus solides lorsque les fils sont posés
à cette étape plutôt qu’après le recuit. Il est plus aisé de commencer avec les contacts de
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courants situés aux extrémités longitudinales, qui seront les plus solides et permettront
ensuite de manipuler le cristal sans le toucher. Également, nous nous assurons que les six
contacts recouvrent bien toute la tranche de l’échantillon (le long l’axe c) ainsi que les deux
faces de l’échantillon.
3) Recuit
En premier lieu, nous préparons une tige (qui résistera à haute température) permettant
d’insérer le creuset au centre du four (∼ 50 cm) lorsque celui-ci est en fonction, donc fermé.
Après cela, nous préchauffons le four à 400 C◦. Lorsque la température est atteinte, nous
plaçons le creuset au centre du tube de verre, puis nous attendons 10 minutes. Nous sortons
ensuite le creuset rapidement afin de quencher les échantillons. À noter : contrairement au
composé Bi2212 pour lequel ce recuit ramène la Tc à la valeur optimale, aucun des recuits
de contacts effectué sur Bi2201 n’en a affecté la température critique.
Nous avons essayé plusieurs variations à ce protocole sans améliorations notables :
élever la température jusqu’à 500 C◦, étendre la durée de recuit jusqu’à 1 heure et diminuer
progressivement la température plutôt que quencher. Si cette méthode permet d’effectuer
des mesures reproductibles, elle s’est toutefois avérée inefficace sur certains cristaux.
5.3 Mesures électriques
Les mesures de transport électrique consistent en l’étude du voltage induit par l’applica-
tion d’un courant le long d’un échantillon. La résistivité en est déduite par la loi d’Ohm. Tel
qu’illustré à la figure 5.4a, c’est une configuration à 4 points qui est employée. Ceci permet
d’éliminer la contribution des fils de mesure comportant une résistance intrinsèque et étant
sujets aux gradients de température entre les instruments de mesure (température ambiante)
et l’échantillon. Cette méthode est donc toute indiquée pour des matériaux ayant une faible
résistivité. Elle permet d’extraire la chute de tension ∆V et le courant I appliqué à l’échan-
tillon avec un haut degré de précision en vue d’utiliser la loi d’Ohm donnant la résistance
R. Pour la résistivité, nous mesurons le voltage longitudinale Rxx(même direction que le
courant), tandis que pour l’effet Hall 2, nous prenons le voltage transverse Rxy. La mesure
peut être faite grâce à l’option résistivité d’un PPMS 3 ou encore dans un cryostat. Dans
ce dernier cas, le courant est produit par une source de courant Keithley 6221 et le voltage
mesuré par un amplificateur à détection synchrone (lock-in). En vue d’isoler électriquement
l’échantillon, ce dernier est collé sur un saphir à l’aide de vernis GE (figure 5.4b). Le saphir
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est ensuite posé sur le montage. Par mesure préventive afin de préserver les contacts et les
échantillons, nous avons appliqué un courant de 1mA.
(a) (b)
Figure 5.4 Montage d’une mesure de résistivité. (a) Schéma d’une puck mesurant la résis-
tivité avec une configuration à 4 points au PPMS. (b) Échantillon avec contacts
collé au verni GE sur un saphir.
5.4 Mesures thermiques
Les mesures de transport thermique visent à déterminer le gradient de température
induit dans un échantillon par l’application d’un courant de chaleur. La conductivité ther-
mique offre l’avantage de moyenner les contributions de tout le volume de l’échantillon, si
bien que les propriétés qui en sont extraites témoignent du caractère dominant du cristal.
Contrairement aux mesures électriques, la conductivité des phonons (qui est beaucoup plus
isotrope que la conductivité des électrons) garantie l’uniformité du courant de chaleur dans
l’échantillon. Il n’y a donc pas de contamination de type axe c en conductivité thermique.
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Figure 5.5 Montage de conductivité thermique
La figure 5.5 montre un montage de conductivité thermique pour mesures en réfrigéra-
teur à dillution pouvant atteindre 50mK. L’échantillon est collé à la peinture d’argent sur un
bloc de cuivre constituant une masse thermique permettant de drainer la chaleur. À l’autre
extrémité de l’échantillon est connectée la source de chaleur, une résistance à laquelle on
applique un courant. Cette résistance a la particularité de ne varier ni en température, ni
en champ magnétique. La puissance de chaleur est déduite par Q˙ = RI2. Le gradient de
chaleur est mesuré par deux thermomètres aux points chaud et froid de l’échantillon. Ces
thermomètres sont en fait des résistances sensibles à basse température qu’il faut calibrer
(oxyde de ruthénium RuO2). Pour ce faire, un thermomètre de référence (Germanium) est
posé sur la chambre de mélange, l’endroit le plus stable en température où l’on situera
également la "zone compensée" du cryostat où le champ magnétique est toujours nul. En
l’absence de courant de chaleur, on suppose la température de ce point de référence et des
deux thermomètres être la même. Nous déduisons alors une fonction polynomiale entre
les logarithmes des résistances mesurées aux points de l’échantillon et de la température
donnée par la Germanium. Les principaux enjeux de ce type de mesures sont les fuites
thermiques, car elles entrainent une mauvaise estimation des valeurs de Q˙ et ∆T. Autrement
dit, toute la chaleur transmise à l’échantillon doit être évacuée dans le bain thermique d’où
la nécessité d’un bon ancrage thermique entre l’échantillon et le bloc de cuivre. On utilise
de très longs fils résistifs pour mesurer les thermomètres et le chauffage. Ceux-ci créent des
canaux parallèles à l’évacuation de la chaleur, onminimise donc leur conductivité thermique.
Enfin, le montage est maintenu sous vide et est placé dans une canne de radiation.
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5.5 Mesures thermoélectriques
Une étude de l’effet Seebeck combine mesure thermique et électrique. Similairement à la
section précédente, l’échantillon est ancré thermiquement à un réservoir de chaleur (bloc de
cuivre). L’autre extrémité reçoit le courant de chaleur produit par une résistance. La figure
5.6 présente le montage pour des mesures en champ magnétique intense habituellement
effectuées sur une gamme de 1.5 à 100K. Les résistances faisant office de thermomètres
sont des Cernox plutôt que des RuO2 (dont la variation de la résistance en température est
négligeable au-delà de 10K). Il est également possible de directement mesurer la différence
de température en connectant les points chaud et froid à un thermocouple. Aux deuxmêmes
points où la température est prise, le voltage est mesuré tel que décrit précédemment.
Figure 5.6 Montage d’effet Seebeck
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5.6 Champs magnétiques intenses
L’utilisation de champs magnétiques permet la suppression complète ou partielle de
la supraconductivité. Dans le cadre de cette étude, les échantillons ont été mesurés sous
l’influence d’un champ produit par des bobines supraconductrices allant jusqu’à 16T (PPMS)
et 18T (dans un cryostat à l’aide d’un Insert à température variable - VTI) à Sherbrooke.
Ils furent également mesurés en laboratoires de champs magnétiques intenses statiques
(Grenoble 35T, Nijmegen 37T) et pulsés (Toulouse 70T). Ce sont des bobines résistives qui
sont alors utilisées. Travailler en champ statique offre la possibilité d’effectuer des rampes en
température et en champ,permettant ainsi de dresser le profil complet en fonction de ces deux
paramètres pour une propriété donnée. Pour leur part, les champs pulsés, étant d’une durée
de l’ordre du dixième de seconde, ne permettent pas d’effectuer de rampes en température
(à champ fixe), mais donnent accès aux valeurs de champ les plus élevées. Lorsque nous
effectuons une mesure en champ magnétique, nous mesurons la propriété deux fois : une
pour chaque polarité de champ. Cela permet de symétriser (anti-symétriser) la mesure afin
d’éliminer la contamination du coefficient transversal (longitudinal). Lesmesures électriques
sont effectuées tel que décrit à la section 5.3. Toutefois, pour les mesures thermoélectriques
en champs magnétiques intenses, nous ne mesurons le gradient de chaleur qu’à champ
nul. Nous supposons que celui-ci ne dépend pas du champ magnétique et étudions donc




Dans cette troisième partie, nous présentons les mesures effectuées sur les deux cristaux
présentés à la section 5.1, OD10K et OD18K. La figure 5.7 ci-dessous donne la position
approximative au sein du diagramme de phase des échantillons en question en fonction de
leur composition et de leur température critique. L’étude rassemble des données de cinq
coefficients de transport : résistivité, effet Hall, conductivité thermique, effet Hall thermique
et effet Seebeck. Chaque chapitre de cette partie correspond à l’un de ces coefficients. Pour
chacun d’entre eux, nous commençons par présenter les données obtenues, puis nous
discutons de leurs implications en lien avec ce qui a été présenté dans le chapitre 2.
Figure 5.7 Diagramme de phase de Bi2201 avec OD18K et OD10K. Les positions approxi-
matives des deux cristaux mesurés dans cette étude au sein du diagramme de
phase [15] sont déterminées à l’aide des Tc et des compositions en lanthane.
Chapitre 6
Résistivité
Comme nous l’avons vu au chapitre 2, les phénomènes sur lesquels nous nous penchons
dans l’étude de la résistivité sont la chute de la densité de porteurs détectée à travers la
remontée de la résistivité à basse température (2.1.2) et l’atteinte d’un régime de diffusion
planckien à proximité de p∗(2.1.1). Nous commençons ce chapitre en présentant les données
sans et avec champ magnétique (16T) prises à Sherbrooke avec Anaëlle Legros, ainsi que
la caractérisation en aimantation faite au SQUID avec l’aide de Maxime Dion et Patrick
Fournier. Nous présentons également des mesures prises au LNCMI Toulouse en septembre
2017 lors d’une mission avec Anaëlle Legros réalisée à l’aide des contacts locaux Siham Ben-
habib, David Vignolles et Cyril Proust. Il s’en suit une étude de la magnétorésistance. Enfin,
nous discutons des conclusions tirées quant à la densité de porteurs et la limite planckienne.
Dans les appendices C et D se trouvent des données complémentaires prises au LNCMI
Grenoble et HFML à Nimègue.
6.1 Présentation des données
6.1.1 Dépendance en température à H = 0, 16 T
Nous commençons par montrer les courbes de résistivité en fonction de la température
prises à Sherbrooke à H = 0, 16 T. Deux paires de contacts ont été posées, une de chaque côté
des échantillons, offrant deux configurations possibles pour mesurer la résistivité. La figure
6.1 illustre le résultat obtenu pour les deux configurations (ρ1 et ρ2). Les courbes obtenues
des deux côtés de l’échantillon sont légèrement décalées, mais peuvent être superposées à
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l’aide d’un facteur multiplicatif correspondant à un facteur géométrique. En effet, comme
nous prenons les mêmes dimensions moyennes (l, t,w) pour calculer la résistivité, alors que
la distance entre les contacts n’est pas exactement la même de chaque côté, il est attendu
que les courbes ρ1 et ρ2 diffèrent d’un léger facteur multiplicatif. Notons qu’à l’application
d’un champ magnétique de 16T, la transition supraconductrice de OD18K descend autour
de 10K, tandis que celle de OD10K est à peine entamée à 2K. Pour la suite, nous prendrons
les valeurs de ρ1.
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(b)
Figure 6.1 Résistivité en fonction de la température : comparaison des paires de contacts
dans (a) OD18K et (b) OD10K sous un champ magnétique de H = 0, 16 T. Dans
les deux cas, nous observons un léger décalage pouvant être corrigé par un facteur
multiplicatif. Cette différence est donc attribuée au facteur géométrique défini à
partir d’une moyenne des dimensions.
Penchons nous à présent sur la transition supraconductrice des deux cristaux. La figure
6.2 illustre la transition mesurée par aimantation au SQUID et en résistivité. Les chutes
se produisent respectivement à 18K et 10K avec des largeurs de 5K et 4K pour OD18K et
OD10K. Autant les températures critiques que les largeurs de transitions sont comparables
en résistivité et en aimantation. Ceci confirme que les propriétés électriques traduisent bien
le caractère volumique des échantillons.
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Figure 6.2 Transition supraconductrice en aimantation (axe de gauche) et en résistivité (axe
de droite) dans (a) OD18K dont la température de transition est 18K avec une
largeur de 5K et (b) OD10K avec une transition à 10K de largeur 4K.
À la figure 6.3, nous effectuons un fit linéaire sur un intervalle de 60 à 160K des données
de résistivité à H = 0 T. Au-delà de 200K, les courbes décrivent une dépendance en Tα
avec α > 1. En diminuant la température, elles adoptent une tendance linéaire jusqu’à la
transition supraconductrice. Ceci est mis en évidence dans la figure au coin inférieur droit
(inset), où la différence entre le fit linéaire et les données avoisine le 0 d’environ 50 à 150K.
Nous notons une pente plus importante pour OD18K, tel qu’observé dans la littérature
lorsque l’on diminue le dopage. Les termes résiduels ρ0 obtenus dans les deux composés
sont de l’ordre de 100 µΩcm. Cette valeur en apparence élevée par rapport aux autres
cuprates 1, s’avère comparable à ce qui est rapporté dans d’autres études de transport sur ce
composé [86] [80]. Le ratio entre la valeur de la résistivité à l’ambiante et son terme résiduel
(RRR) étant un indice de la qualité des échantillons (homogénéité, pureté, défauts cristallins,
etc.), ces valeurs suggèrent que les échantillons de cette étude sont comparables à ceux des
ouvrages de référence.
1. Près de p∗ : LSCO p = 0.23 ρ0 ∼ 20µΩcm (figure 2.1) [28], NdLSCO p = 0.24 ρ0 ∼25µΩcm (figure
2.5) [46]
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(T) = 1.29T +104.3
Fit pour T [60,160]
(a)
























(T) = 1.13T +98.2
Fit pour T [60,160]
(b)
Figure 6.3 Fit linéaire de la résistivité en fonction de la température dans (a)OD18K et (b)
OD10K. Le fit est effectué sur un intervalle de 60 à 160K . L’inset en bas à droite,
montre que les données et le fit se superposent sur l’intervalle de température de
50K à 150K. Les termes résiduels ρ0 sont d’environ 100µΩcm, ce qui s’apparente
aux données publiées [86] [80].
Afin de valider cette conclusion quant à la conformité de nos résultats aux ouvrages
de référence, nous comparons à la figure 6.4 nos données avec des courbes provenant de la
littérature. En particulier, nous traçons OD18K avec (Bi1.74Pb0.38)Sr1.88CuO6+δ OD21K [104]
(brun) et La0.23Bi2Sr1.64CuO6+δ OD29K [86] (orange). La courbe de OD21K se confond
avec les données collectées de OD18K, tandis que le faible ρ0 conjugué à la haute Tc de
OD29K suggère une qualité supérieure des échantillons dans cette étude. Nous présentons
avec OD10K (figure 6.4b), un (Bi1.74Pb0.38)Sr1.88CuO6+δ OD7K [104] 2 (vert) et une couche
mince de Bi-Bi2201 dopé en oxygène OD8K [81] (mauve). OD7K semble plus sur-dopé
que OD10K étant donné la diminution de la Tc et de ρ(300K). Pour sa part, OD8K est
pratiquement parallèle à OD10K, mais avec un ρ0 plus élevé ce qui suggère un dopage
similaire avec niveau de désordre plus grand. En somme, la figure 6.4 permet de vérifier
que les deux cristaux présentés dans cette étude ont un comportement qualitativement et
quantitativement comparable aux données publiées.
2. Les deux (Bi1.74Pb0.38)Sr1.88CuO6+δ de [104] ont subi des recuits sous vide à différentes températures ce
qui explique leur différence en dopage et en Tc.
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Bi2201 dopé O2 OD8K
Pb-Bi2201 OD7K
(b)
Figure 6.4 Comparaison de la résistivité en fonction de la température avec la littéra-
ture. Résistivité en fonction de la température dans (a) OD18K comparée à
(Bi1.74Pb0.38)Sr1.88CuO6+δ OD21K [104] (brun) et La0.23Bi2Sr1.64CuO6+δ OD29K
[86] (orange) et (b) OD10K avec (Bi1.74Pb0.38)Sr1.88CuO6+δ OD7K [104] (vert) et
une couche mince de Bi-Bi2201 dopé en oxygène OD8K [81] (mauve).
6.1.2 Dépendance en champ magnétique
La dépendance de la résistivité en champ magnétique des cristaux OD10K et OD18K est
présentée à la figure 6.5. Dans les deux cas, nous observons que l’isotherme 1.5K croise celles
à 4.2K et 6K (voir zoom en inset), suggérant une légère remontée de la résistivité à basse
température dans l’état normal. Ce dernier est distinctement atteint à H = 40 T dans OD10K;
les isothermes adoptent une tendancemonotone après la sortie de la phase supraconductrice.
À la figure 6.6, nous traçons la dérivée de la résistivité en fonction du champ magnétique,
dρ/dH. Celle-ci est calculée en divisant la différence entre deux points de mesure qui se
succèdent : Rho(n+1)−Rho(n)H(n+1)−H(n) . Nous appliquons ensuite un filtre gaussien, car cette méthode
amplifie grandement les légères fluctuations de la mesure (c’est ce qui génére les oscillations
observées à la figure 6.6). Le calcul de dρ/dH met en évidence qu’à H = 40 T dans OD10K,
nous sommes bel et bien hors du régime sublinéaire associé à la supraconductivité. Dans
le cas de OD18K, la largeur de la transition rend difficile la délimitation du début de la
chute de résistivité. Nous pouvons toutefois vérifier avec la figure 6.6 qu’à H = 50 T, l’état
normal est atteint, car nous sommes à nouveau hors du régime sublinéaire de la transition
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supraconductrice.
Figure 6.5 Isothermes de résistivité en fonction du champ magnétique : 1.5, 4.2, 6, 10, 15,
20, 30 et 50K. En inset, zoom des données permettant de voir le croisement de
l’isotherme 1.5K avec 4.2K et 6K, ce qui révèle la remontée de la résistivité dans
l’état normal à basse température.













































Figure 6.6 Dérivée de la résistivité en fonction du champ magnétique. Le régime subli-
néaire associé à la chute supraconductrice prend fin avant H = 50 T et H = 40 T
dans OD18K et OD10K, l’état normal est donc atteint à ces valeurs de champ.
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Remarquons à la figure 6.5 qu’en l’absence de supraconductivité (isothermes 30K et
50K), ρ augmente légèrement avec le champmagnétique. Nous aborderons plus en détails la
question de lamagnétorésistance à la section suivante. Pour l’instant,notons qu’en comparant
les valeurs à H = 0 T et 64 T pour T = 50 K, nous observons une variation en champ
magnétique de ∆ρ/ρ = 5% pour OD18K et ∆ρ/ρ = 3% pour OD10K.
6.1.3 Dépendance en température
À la figure 6.7 nous présentons la résistivité en fonction de la température à H = 0,
50 et 64T. Les dépendances en température dans l’état normal sont obtenues en prenant
des coupes des isothermes de la figure 6.5 à des valeurs fixes de champ magnétique. Dans
les deux cas, nous observons une remontée de la résistivité à basse température. Celle-ci
est plus importante pour OD18K : à H = 64 T et T = 1.5 K, ρ = 145µΩcm, si bien que
(ρ− ρ0)/ρ0 = 39%, tandis que pour OD10K dans les mêmes conditions, ρ = 123µΩcm, de
sorte que (ρ− ρ0)/ρ0 = 26%.
































Figure 6.7 Résistivité en fonction de la température dans OD18K et OD10K à H =
0, 50, 64 T.
En résumé, nous observons que :
— Pour les mesures de résistivité, l’état normal est atteint à H = 40 T dans OD10K et
H = 50T dans OD18K.
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— La résistivité est linéaire en température légèrement au-dessus de la transition su-
praconductrice jusqu’à environ 150K dans les deux cristaux.
— Les valeurs de la pente de ρ(T) et du terme résiduel sont très semblables pour les
deux dopages (quoique légèrement plus élevées pour OD18K) : A1 = 1.29µΩcm/K
et ρ0 = 104µΩcm pour OD18K et A1 = 1.13µΩcm/K et ρ0 = 98µΩcm pour OD10K.
— La magnétorésistance est plus importante dans OD18K (∆ρ/ρ = 5%, à T = 50 K et
H = 64 T) que dans OD10K (∆ρ/ρ = 3%).
— La résistivité présente une légère remontée à basse température dans les deux cristaux.
Celle-ci est plus importante dans OD18K (ρ− ρ0/ρ0 = 39% à T = 1.5 K et H = 64 T)
que OD10K (ρ− ρ0/ρ0 = 26%).
6.2 Magnétorésistance
La magnétorésistance (MR) consiste en la variation de la résistance électrique due à
l’influence d’un champ magnétique. On en observe l’effet à la figure 6.5, où la résistance
augmente avec le champ magnétique même lorsque l’état normal est atteint. Dans les
cuprates, les mécanismes à l’origine de la MR et leur dépendance exacte en température
ne sont pas tous bien compris. Dans cette section nous tentons d’en extraire l’effet selon
deux tendances : quadratique et linéaire en champ. L’objectif étant de déduire la valeur de
la résistivité dans l’état normal à basse température sans l’effet de la magnétorésististance.
6.2.1 Magnétorésistance quadratique
Dans unmodèle simple où l’on introduit l’effet du champmagnétique sur le mouvement
des porteurs de charge par la force de Lorentz, la MR décrit une dépendance en H2. Il
s’agit de l’effet orbital qui décrit la magnétorésistance transverse dans les métaux normaux.
Celle-ci dépend toutefois de la qualité des échantillons, car ∆ρρ ∼ (ωcτ)2 ∼ ( Hρ0 )2 [105]. En
première approximation, nous tentons d’extraire l’effet de la magnétorésistance à partir de
ce modèle. Pour ce faire, nous approximons à une fonction de la forme ρ(H) = aH2+b les
isothermes dans l’intervalle de champ où l’état normal est atteint (fig. 6.8). Nous extrapolons
cette fonction quadratique à H = 0 pour obtenir la valeur de ρ dans l’état normal sans
magnétorésistance (notée H → 0) (section 6.2.3).
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Figure 6.8 Approximation quadratique de la magnétorésistance. Isothermes de résistivité
en fonction du champ magnétique avec lissage quadratique des données à H >
50 T pour OD18K et H > 40 T OD10K. Les isothermes à 30K et 50K, étant dans
l’état normal à H = 0, montrent que le lissage quadratique surestime légèrement
les données.
La figure 6.8 présente cette approximation pour les deux échantillons. La comparaison
des fonctions quadratiques aux isothermes 30K et 50K (état normal même à H = 0 T) révèle
qu’une telle approximation surestime très légèrement la valeur de ρ en l’absence de champ.
Ceci est mis en évidence à la figure 6.9 où nous traçons la différence entre les données ρ(H)
et le lissage quadratique. À l’exception de l’isotherme à 30K de OD18K, cette approximation
est en accord avec les données haute température dans un intervalle de 2 µΩcm. En ce
qui a trait aux isothermes de plus basse température, la fonction intercepte les données
(ρ− ρFit = 0), ce qui suggère une dépendance de puissance inférieure à 2. On note donc une
légère déviation systèmatique entre les données et le lissage quadratique dans l’intervalle
exploré.
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Figure 6.9 Différence entre ρ(H) et lissage quadratique de la magnétorésistance. La fonc-
tion quadratique surestime très légèrement les valeurs de résistivité dans l’état
normal : ρ− ρFit est négatif, mais reste faible à H = 0. À basse température, la
fonction quadratique intercepte les données dans les deux dopages, ce qui suggère
une puissance de la MR inférieure à 2.
6.2.2 Magnétorésistance linéaire
Lamagnétorésistance linéaire a été rapportée dans plusieurs systèmes supraconducteurs
non conventionnels. En particulier, elle est observée dans les cuprates [106] et les pnictures
[107] à des dopages où la résistivité est linéaire en température. L’origine et la relation entre
ces phénomènes forment un sujet actif de recherche étant donné leur éventuel lien avec la
supraconductivité et la criticalité quantique. À la figure 6.10, nous effectuons une analyse
de la MR dans ce contexte, soit en approximant avec une fonction de la forme ρ(H)=aH+b.
À bas champ (<30T), les isothermes 30K et 50K ne sont pas reproduites par la fonction
linéaire. Cette approximation sous-estime ρ dans l’état normal à H = 0, ce que révèle les
valeurs positives de ρ− ρFit de la figure 6.11. Cette déviation entre la fonction linéaire et les
données commence environ 10T sous l’intervalle de lissage pour les hautes températures
(50K, 30K, 20K et 10K). Pour les basses températures, dans OD18K, la fonction linéaire dévie
de manière similaire aux données que la fonction quadratique. Dans OD10K, la fonction
linéaire reproduit mieux les données que la fonction quadratique sur l’intervalle d’état
normal.
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Figure 6.10 Approximation linéaire de la magnétorésistance. Isothermes de résistivité en
fonction du champ magnétique avec lissage linéaire des données à H > 50 T
pour OD18K et H > 40 T OD10K. Les isothermes à 30K et 50K, étant dans l’état
normal à H = 0, montrent que le lissage linéaire sous-estime les données.
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Figure 6.11 Différence entre ρ(H) et lissage linéaire de la magnétorésistance. La fonction
linéaire sous-estime les données dans l’état normal, ce qui est montré par les
valeurs positives de ρ− ρFit des isothermes à hautes température. Dans OD10K,
les données sont bien reproduites par la fonction linéaire sur l’intervalle de
lissage, même à basse température. Dans OD18K, le lissage croise les données,
on note donc une petite déviation systématique sur l’intervalle exploré.
6.2.3 Comparaison des analyses
Pour conclure cette section, nous comparons à la figure 6.12 le résultat des analyses
quadratique et linéaire de la magnétorésistance dans OD18K et OD10K. Tel que discuté
précédemment, le lissage quadratique les surestime légèrement tandis que le lissage linéaire
les sous-estime. Ces déviations sont plus notables dans OD18K où la magnétorésistance
est plus prononcée. Somme toute, les deux méthodes montrent une résistivité convexe par
rapport à la linéarité. Il y a donc une remontée de la résistivité à basse température, même
en tenant compte de la magnétorésistance.
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Figure 6.12 Comparaison des analyses de la magnétorésistance quadratique et linéaire.
Résistivité en fonction de la température à H = 0, 64 T et H → 0 selon un lissage
quadratique ou linéaire de la magnétorésistance. Le lissage quadratique sures-
time légèrement les données (gris), tandis que le lissage linéaire les sous-estime.
Les deux analyses de magnétorésistance produisent une résistivité convexe par
rapport à la linéarité, il y a donc une remontée de la résistivité à basse tempéra-
ture.
En résumé, les conclusions tirées quant à la magnétorésistance dans ces échantillons
sont :
— Entre un modèle quadratique et linéaire en champ magnétique, la meilleure approxi-
mation de la magnétorésistance dépend de la température.
— Haute température : la meilleure approximation est quadratique à partir de 20K pour
OD10K et de 50K pour OD18K.
— Basse température : l’approximation linéaire reproduit mieux les données.
— La magnétorésistance est plus importante dans OD18K que dans OD10K. Les pentes
des isothermes linéaires dans OD18K sont de l’ordre de 0.45 µΩcm/T, soit près du
double de OD10K avec des pentes d’environ 0.25 µΩcm/T.
— Aucune des deux approximations ne reproduit fidèlement et de manière systéma-
tique les données mesurées. Nous utiliserons donc pour la suite l’approximation
quadratique, car celle-ci repose sur un modèle théorique.
À l’aide de cette analyse des données et de la magnétorésistance, passons à l’interprétation
des résultats dans le contexte des signatures en transport de la phase pseudogap discutées
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au chapitre 2.
6.2.4 Note sur T∗
L’étude de la résistivité en température dans l’état normal permet d’estimer T∗. En effet
dans OD10K où les analyses quadratique et linéaire de la MR donnent une évolution en tem-
pérature similaire aux données, on observe que la déviation à la linéarité s’entame autour de
T = 50 K. Dans le cas de OD18K, en raison de l’effet plus prononcé de la magnétorésistance
ainsi que la température maximale des mesures en champs magnétiques intenses (50K),
nous ne pouvons faire une approximation fiable de T∗ à partir de la résistivié. Selon les
mesures de RMN [15], nous obtenons une valeur de T∗ entre 75K (pour une Tc 18K) et 100K
(pour une composition au lanthane de x = 0.2).
Figure 6.13 Identification de T∗ dans OD10K. (a) Résistivité en fonction de la température à
H = 0 et dans l’état normal (ρ(H → 0) avec soustraction de la magnétorésistance
quadratique). À T = 50 K, la résistivité dévie de la linéarité, ce qui indique
l’ouverture du pseudogap. Cette estimation de T∗ ∼ 50K est en accord avec (b)
le diagramme de phase obtenu par RMN [15]. L’échantillon OD10K et son T∗
sont identifiés en turquoise.
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6.3 Remontée de la résistivité et chute de la densité de porteurs
À la figure 6.14a, nous comparons les résistivités à basse température avec et sans
champ dans OD10K et OD18K. Le terme résiduel ρ0 (extrapolation linéaire de rho(T) pour
T > Tc est soustrait des courbes et les normalise afin d’avoir les deux cristaux sur la même
échelle. Les deux dopages étudiés reproduisent le scénario observé dans NdLSCO (figure
6.14b) : il y a une remontée de la résistivité à basse température pour p < p∗ et celle-ci
augmente à mesure que le dopage diminue s’éloignant de p∗. Notons cependant, que nous
n’observons pas le comportement de NdLSCO p = 0.24 où la linéarité se poursuit jusqu’à
T → 0. Il faudrait pour cela un échantillon de dopage plus élevé (p > p∗) permettant de
compléter notre étude. La résistivité étant de manière générale inversement proportionnelle
à la densité de porteurs, ces remontées vont de pair avec le scénario selon lequel l’ouverture
du pseudogap entraîne une chute de la densité de porteurs.
Par ailleurs, notons que la courbe OD10K à 55T ne dévie que très légèrement de la linéarité
à basse température. Ce comportement s’apparente grandement à NdLSCO p = 0.23 ∼ p∗,
ce qui suggère que OD10K serait également très près du dopage critique p∗.












Tc=    ,    K10 18
H = 0, 55T
Figure 6.14 Remontée de la résistivité à basse température. (a) Comparaison de ρ−ρ0ρ0 en
fonction de la température dans OD18K et OD10K à H = 0 T (lignes pleines) et
H = 55 T (cerlces). (b) ρ− ρ0 (normalisé à 75K) dans NdLSCO près de p∗ ∼ 0.23
(p = 0.21, 0.22, 0.23, 0.24) à H = 16 T (lignes inférieures), H = 33 T (lignes
supérieures) etH = 36T (cerlces). Dans les deux composés, il y a une remontée de
la résistivité à basse température dans l’état normal, celle-ci est plus importante
à mesure qu’on diminue le dopage s’éloignant de p∗.
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6.4 Résistivité linéaire et limite planckienne
Tel que décrit à la section 2.1.1, à proximité de p∗ la résistivité est linéaire à basse




. Nous avons évoqué à la section précédente que la similarité du
comportement de ρ en température de NdLSCO p = 0.23 et Bi2201 OD10K suggérait une
étroite proximité entre ce dernier et p∗. Nous nous penchons donc sur le régime de linéarité
dans OD10K afin d’en comparer la pente avec la valeur prédite A□1 = 8± 2Ω/K.
La pente pour OD10K est de 1.1±0.1Ωcm/K (fig. 6.3) où l’erreur de 10% est attribuable
au facteur géométrique. Nous obtenons une pente par plan CuO2 de A□1 = 9± 0.9Ω/K
avec d= 12.3±0.1A˚, ce qui est en accord avec la valeur prédite par la limite planckienne. À la
figure 6.15a, nous comparons la linéarité de la résistivité par plan CuO2 de OD10K avec deux
autres Bi2201 provenant de la littérature : une couche mince dopée à l’oxygène OD8K [81]
(mauve) et un cristal Bi-Bi2201 dopé en bismuth OD7K [32] (orange). La résistivité de ces
échantillons montre respectivement une pente de A□1 ∼ 9 Ω/K et 6 Ω/K, ce qui correspond
bien à la prédiction planckienne, comme pour OD10K.
En figure 6.15b, nous comparons la résistivité linéaire près de p∗ de NdLSCO, Bi2212 et
Bi2201. Dans ces trois cas, les pentes sont très similaires et le régime planckien est atteint.




















Figure 6.15 Comparaison de la résistivité par plan de CuO2 près de p∗. (a) Couche mince
dopée en oxygène OD8K [81] (mauve), OD10K de la présente étude (rouge) et
un cristal Bi-Bi2201 OD7K [32]. La pente par plan CuO2 obtenue dans les trois
dopages (A□1 ∼ 9, 9 et 6Ω/K) correspond à la prédiction de la limite planckienne,
A□1 = 8± 2Ω/K. (b) Bi2201 OD10K comparé à NdLSCO p = 0.24 (p∗ ≃ 0.23)
[29] et Bi2212 p = 0.23 (p∗ ≃ 0.22) avec correction de la magnétorésistance
(H2 → 0) [30]. Pour les trois composés, le régime de diffusion planckien est
atteint et les pentes sont très similaires.
Chapitre 7
Effet Hall
À la section 2.2, nous avons exposé qu’à travers le nombre de Hall, le coefficient de Hall
dans la limite T → 0 constitue un indicateur de la densité de porteurs. C’est ainsi que le
passage de nH = 1+ p à nH = p à travers p∗ révèle qu’à l’ouverture du pseudogap la densité
de porteurs chute. Dans cette section, nous présentons dans un premier temps les données
d’effet Hall en fonction du champ magnétique et de la température. Puis, nous abordons ces
résultats dans le contexte de la chute de densité de porteurs.
Des mesures à H = 16 T ont été d’abord prises à Shebrooke, suite à quoi les échantillons
OD18K et OD10K ont été étudiés en champs magnétiques intenses. En septembre 2017,
Anaëlle Legros et moi-même avons effectué des rampes en champmagnétique allant jusqu’à
66 T au LNCMI Toulouse avec les contacts locaux David Vignolles, Siham Benhabib et Cyril
Proust. Puis, des rampes en température et en champ magnétique jusqu’à 33 T ont été faites
lors d’une mission à Nimègue en novembre 2017 avec Adrien Gourgout, Amirezza Ataei,
Sven Badoux et les contacts locaux Steffen Wiedmann et Salvatore Licciardello.
7.1 Présentation des données
7.1.1 Dépendance en champ magnétique
La figure 7.1 montre le coefficient de Hall mesuré au LNCMI Toulouse en fonction
du champ magnétique dans OD18K et OD10K à plusieurs températures. Les isothermes
atteignent un plateau à 40T pour OD18K et à 30T pour OD10K, indiquant l’atteinte de l’état
normal pour cette propriété. La tendance en l’absence de supraconductivité est monotone
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dans les deux cristaux, celle-ci est illustrée par les bandes blanches. Plus spécifiquement,
OD10K adopte une valeur constante en champ de RH = 0.8 ± 0.1mm3/C à toutes les
températures étudiées. Pour OD18K, nous observons une légère décroissance en champ
magnétique. Bien que la cause n’en soit pas claire, cette très légère dépendance est également
obsservée dans YBCO [51], il pourrait éventuellement s’agir d’un artefact de la mesure. Dans
l’état normal (H > 40 T), les isothermes se superposent adoptant approximativement la
même valeur. On prend donc la valeur à champ nul des isothermes n’étant pas affectées par
la supraconductivité (30K et 50K) pour estimer la valeur du coefficient de Hall à H → 0, soit
RH = 1.5± 0.2mm3/C .
Figure 7.1 Isothermes du coefficient de Hall en fonction du champ magnétique : 1.5, 4.2,
6, 10, 15, 20, 30 et 50K. Au-delà des lignes tiretées à H = 40 T pour OD18K et
H = 30 T, l’état normal est atteint à toutes les températures. Les bandes blanches
montrent la tendance monotone en champ magnétique ; une valeur constante
pour OD10K et une légère décroissance pour OD18K.
Dépendance en température
La figure 7.2 montre la dépendance en température du coefficient de Hall mesuré à
Sherbrooke à 16T (ligne pleine foncée), Nimègue à 33T pour OD10K (ligne pleine rose) et à
partir d’une coupe en champ à 64T de Toulouse (cercles pleins). L’échantillon OD10K ne
montre pas de dépendance en température, la valeur extrapolée à T = 0 est donc la même
qu’à T = 1.5 K, soit RH(T = 0, H → 0) = 0.8± 0.1mm3/C. Dans OD18K, on observe une
très légère décroissance en température. De plus, l’écart entre les données à H = 16 T et
H = 64 T reflète la décroissance en champ magnétique discutée à la figure 7.1. Cet effet
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est corrigé par l’extrapolation à H → 0 donnant RH(T = 0, H → 0) = 1.5± 0.2mm3/C, ce
qu’illustre la bande bleu clair de la figure 7.2.
Figure 7.2 Coefficient de Hall en fonction de la températuremesuré à Sherbroke H = 16 T
(lignes continues foncées), Nimègue H = 33 T (ligne continue claire) et Toulouse
H = 64 T (cercles pleins). RH est constant dans OD10K, tandis qu’il y a une légère
décroissance en température pour OD18K. La bande bleu claire guide l’oeil à la
projection à T → 0 et H → 0 pour OD18K. La valeur de RH à T → 0 fait un saut
de OD10K à OD18K.
Pour conclure la présentation des données, nous comparons les mesures de Sherbrooke
à H = 16 T avec les données de littérature présentées à la figure 7.3. Rappelons que nous
avions noté une grande variabilité déjà présente dans la littérature avec des valeurs jusqu’à
deux fois plus grande d’un système à l’autre. Les cristaux La-Bi2201 OD24K et OD30K
avec des compositions en lanthane de x = 0.24 et 0.30 (jaune et orange) [87] présentent
une dépendance en température similaire à celle de OD18K (x = 0.2) : RH augmente
significativement en diminuant la température jusqu’à l’atteinte de maximum, puis entame
une chute. La dépendance en température des couches minces dopées en oxygène (vert) [81]
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est moins importante, ce qui s’apparente davantage à OD10K.






















Figure 7.3 Comparaison du coefficient de Hall avec la littérature. Les cristaux La-Bi2201
OD24K et OD30K de composition x = 0.24 et 0.30 [87] (jaune et orange) ont une
dépendance en température similaire à OD18K (bleu) : RH diminue en tempé-
rature. Les couches minces dopées en oxygène [81] (vert), ont une dépendance
moins prononcée en température, ce qui est plus similaire à OD10K (rouge).
En résumé, nous observons que :
— Pour les mesures d’effet Hall, l’état normal est atteint à 40T dans OD18K et à 30T
dans OD10K, soit à plus bas champ que pour la résistivité.
— Dans OD10K, RH est constant, tandis qu’il diminue légèrement avec le champ ma-
gnétique dans OD18K.
— Le coefficient de Hall n’a pas de dépendance en température dans OD10K, tandis
qu’il y a une légère décroissance en température dans OD18K
— La valeur du coefficient de Hall dans l’état normal de OD18K RH(T = 0, H →
0) = 1.5± 0.2mm3/C est près du double de celle de OD10K RH(T = 0, H → 0) =
0.8± 0.1mm3/C
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7.2 Chute de la densité de porteurs
Tel qu’indiqué dans la section précédente, le coefficient de Hall à T → 0 passe de 0.8 à
1.5 mm3/C en s’éloignant de p∗ de OD10K à OD18K. Comme les remontées de la résistivité
à basses températures, ce comportement vérifie que la densité de porteurs chute près de p∗
dans Bi2201. En figure 7.4, nous traçons le nombre de Hall 1 en fonction du dopage donné
par ARPES [42]. Ce dernier est déterminé à partir du diagramme de phase de la figure 4.4b
et de la température critique des cristaux. Tel que précisé dans la section 4.2-Dopage, cette
façon d’estimer le dopage est approximative étant donné la variabilité des compositions.
De manière qualitative, la figure 7.4 montre que Bi2201 reproduit la chute du nombre de
Hall observée dans YBCO [51] et NdLSCO [46]. Du point de vue quantitatif, les valeurs
du nombre de Hall se situent bien dans l’intervalle passant de 1 + p à p. Ces résultats
supportent donc en particulier que nH chute de 1+ p à p au passage de p∗. Notons toutefois
que nous n’avons que 2 points pour supporter ce résultat, il faudrait donc sonder un plus
grand nombre de dopages pour compléter notre étude du point critique p∗ dans Bi2201.
















Figure 7.4 Chute du nombre de Hall à p∗ dans Bi2201 en fonction du dopage estimé
pars ARPES [42] comparé à YBCO [51] et NdLSCO [46]. Comme pour YBCO
et NdLSCO, le nombre de Hall chute près de p∗ dans un intervalle de valeur
passant de 1+ p à p.
1. nH = eRH/V où V = 177.2A˚3 est le volume par atome de cuivre, soit par formule unité.
Chapitre 8
Conductivité thermique
Les intérêts et avantages d’une mesure de conductivité thermique ont été présentés à
la section 2.3. En particulier, le fait de pouvoir découpler la contribution électronique de
la contribution phononique en traçant κ/T en fonction de la température. Dans le présent
chapitre, nous analysons les données de conductivité thermique de OD18K et OD10K à
l’aide des notions introduites au chapitre 2. L’objet de ces mesures consiste à vérifier la
loi de Wiedemann-Franz, ce qui est abordé à la fin de ce chapitre. En effet, rappelons que
malgré l’exotisme de la phase pseudogap et du dopage critique p∗, il a été vérifié entre
autres dans NdLSCO [61] que la loi de Wiedemann-Franz est satisfaite dans ces régions du
diagramme de phase. Ainsi, nous souhaitons vérifier le caractère universel au sein de la
famille des cuprates de cette propriété qui posent d’importantes contraintes sur la nature et
le comportement des quasi-particules dont il est question.
Les données présentées dans ce chapitre ont été mesurées à Sherbrooke dans un réfrigé-
rateur à dilution à l’aide d’une bobine pouvant produire un champ magnétique de 15T. Les
mesures ont été effectuées à l’automne 2017 avec l’aide de Francis Laliberté.
80
81
8.1 Présentation des données
La figure 8.1 présente la dépendance en température de κ/T à 0, 5, 10 et 15T pour OD18K
et 0, 10 et 15T pour OD10K. Un fit linéaire est effectué sur l’intervalle de température de 100
à 300mK afin d’extraire le terme résiduel électronique κ0/T. La tendance linéaire montre
que la contribution phononique est sujette à la diffusion électron-phonon.















































Figure 8.1 Conductivité thermique en fonction de la température. κ/T versus T dans
OD18K à H = 0, 5, 10, 15 T et OD10K à H = 0, 10, 15 T. Pour les deux dopages, le
terme résiduel κ0/T augmente légèrement. La similitude entre les courbes à 10 et
15T indique que l’état normal est atteint ou presque.
À la figure 8.2, nous traçons les contributions phononique β et électronique κ0/T de la
conductivité thermique (κ/T = βT+ κ0/T). Les incertitudes sont déterminées en faisant
varier l’intervalle de fit de [0.08K; 0.3K] à [0.1K; 0.4K]. La valeur moyenne est calculée
avec l’intervalle [0.1K ; 0.3K]. La pente β diminue (bien que très faiblement) avec le champ
magnétique (fig. 8.2a) ce qui supporte l’hypothèse de diffusion électron-phonon; dans la
phase supraconductrice, le champ libère des quasi-particules sources de diffusion pour les
phonons. Du côté du terme résiduel électronique, les valeurs à champ nul de κ0/T sont
0.10± 0.01 mW/K2cm et 0.150± 0.005 mW/K2cm pour OD18K et OD10K. La contribution
électronique légèrement plus faible de OD18K est donc cohérente avec une diminution de
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la densité de porteurs. Rappelons que Bi2201 appartient à la limite sale, il n’est donc pas
attendu de vérifier un lien de proportionnalité entre le terme résiduel et la grandeur du
gap (ou encore Tc) κ0/T ∼ 1/∆0. Avec le champ magnétique, les termes résiduels κ0/T des
deux composés augmentent (fig. 8.2b), mais la superposition des données à 10 et 15T dans
OD18K suggèrent que l’état normal est atteint ou presque à H = 15 T.















Tc=    ,    K10 18
/T = T + 0/T
(a)


















Tc=    ,    K10 18
/T = T + 0/T
(b)
Figure 8.2 Contributions phononique et électronique de la conductivité thermique dans
OD18K et OD10K. (a) Pente de κ/T en fonction de la température correspondant
à la contribution des phonons. La légère diminution en champmagnétique reflète
l’augmentation de la diffusion électron-phonon avec la densité croissante de
quasi-particules libérées. (b) Terme résiduel électronique qui augmente en champ
magnétique et tend vers la saturation à H = 15T.
L’étude du rapport des conductivités thermiques résiduelles dans l’état normal et à
champ nul donne les valeurs κ0/κN ∼ 0.6 dans OD18K et κ0/κN ∼ 0.7 dans OD10K.
Rappelons que dans Tl2201 sur-dopé ce rapport était de 0.3 [7], tandis que dans NdLSCO
p = 0.24, c’était 0.7 [61]. Ceci permet de conclure que le niveau d’impuretés des échantillons
de Bi2201 étudiés dans ce mémoire se compare à celui de NdLSCO, les deux composés
appartenant à la limite sale.
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8.2 Loi de Wiedemann-Franz
En figure 8.3a, nous reprenons les valeurs de termes résiduels κ0/T en fonction du
champ magnétique de OD18K et OD10K afin de les comparer aux termes électriques de la
loi de Wiedemann-Franz L0/ρ0. Ces derniers sont obtenus à partir de l’analyse quadratique
de la magnétorésistance : nous prenons une coupe à 15T des fonctions en H2 de la figure
6.8, celle-ci est tracée en fonction de la température à la figure 8.3b (cercles ouverts), puis
nous extrayons la valeur extrapolée à T = 0. Rappelons toutefois que, tel que la section 6.2-
Magnétorésistance le dépeint, l’analyse quadratique de la MR ne reproduit que partiellement
les données. Une erreur additionnelle due au facteur géométrique doit être considérée,
car nous n’avons pas utilisé les mêmes contacts pour ρ et κ. Nous illustrons ces sources
d’erreurs (10% sur ρ0) grâce aux bandes claires entourant les lignes L0/ρ0 à la figure 8.3a.
Somme toute, pour chacun des échantillons, le terme thermique κ0/T tend vers le valeur
électrique L0/ρ0, vérifiant ainsi le loi de Wiedemann-Franz. Ce résultat confirme par ailleurs
que le courant électrique circule de manière uniforme au sein de l’échantillon, éliminant la
possibilité de contamination du signal selon l’axe c.
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Figure 8.3 Vérification de la loi de Wiedemann-Franz. (a). Comparaison du terme ther-
mique κ0/T au terme électrique L0σ0 de la loi de Wiedemann-Franz dans OD10K
etOD18K. Dans les deux cristaux, les composantes thermique et électrique tendent
vers la même valeur indiquant la satisfaction de la loi de WF. (b) Extraction du
terme électrique de la loi de WF ρ0. La coupe à H = 15 T de l’extrapolation
quadratique des isothermes en champ magnétique (fig. 6.8) est tracée en fonction
de la température et extrapolée à T = 0.
Chapitre 9
Effet Hall thermique
Tel que décrit à la section 2.4, des mesures d’effet Hall thermique dans la famille des
(Eu,Nd)-LSCO ont révélé une nouvelle signature de l’entrée dans la phase pseudogap :
un grand signal négatif de κxy/T. Nous présentons donc dans cette section les données
obtenues dans Bi2201 validant l’universalité de cette signature au sein des cuprates. Ces
mesures ont été prises à Sherbrooke au cours de l’hiver 2018 avec Anaëlle Legros, Étienne
Lefrançois et Gaël Grissonanche. Elles ont été effectuées à l’aide d’un insert à température
variable et sous l’effet d’un champ magnétique produit par une bobine supraconductrice
allant jusqu’à 15T.
9.1 Grand effet Hall thermique négatif dans la phase pseudogap
À la figure 9.1, nous comparons κxy/T à H = 15T au terme électrique de la loi de
Wiedemann-Franz, L0σxy. Ce dernier est obtenu avec la formule suivante qui suppose sim-
plement que σxy est proprotionnel au champ, ce qui permet d’en déduire la valeur à H = 15 T
à partir des mesures de résistivité longitudinales et transverses à H = 16 T présentées aux




















































Figure 9.1 Comparaison des conductivités de Hall thermique et électrique en fonction de
la température. κxy/T et L0σxy en fonction de la température à H = 15 T dans
(a) OD18K et (b) OD10K. Aux deux dopages, à haute température, les termes
électrique et thermique sont comparables, relativement constants et positifs. À
mesure que la température diminue, κxy/T chute adoptant une valeur importante
négative.
À haute température, les conductivités thermiques transverses et électriques ont des
valeurs comparables. Lorsque la température diminue, κxy/T décroit significativement,
adoptant une valeur négative alors que σxy demeure positif jusqu’à T → 0. Notons que ce
résultat n’est pas une violation de la loi de Wiedemann-Franz. Les mesures de κxy n’ayant
pas atteint le régime sub-Kelvin, nous ne pouvons statuer du comportement à T → 0, là où
est valide la loi de Wiedemann-Franz. Le comportement de κxy/T dans Bi2201 reproduit
celui observé dans Nd-LSCO, LSCO et Eu-LSCO pour p < p∗ [64] tel qu’illustré à la figure
9.2. Soulignons que le système Bi2201 se distingue de la famille des (Eu,Nd)LSCO tant par
sa composition que son diagramme de phase. L’observation de cette signature dans Bi2201
constitue donc un argument clé à l’universalité de cette signature.
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Eu-LSCO p = 0.21
Nd-LSCO p = 0.22
Bi2201 OD18K
Bi2201 OD10K
Figure 9.2 Comparaison de l’effet Hall thermique à proximité de p∗ dans Eu-LSCO, Nd-
LSCO et Bi2201. κxy/T en fonction de la température à H = 15 T dans Eu-LSCO
p = 0.22, Nd-LSCO p = 0.21 et Bi2201 OD18K et OD10K. Les trois composés
montrent le même comportement à proximité de p∗ dans la phase pseudogap, à
basse température il y a un grand effet hall thermique négatif.
Tel que discuté à la section 2.4, étant donné le signe négatif de l’effet Hall thermique,
celui-ci ne peut pas être généré par les porteurs de charges. De plus, l’ampleur du signal
rend peu probable que la diffusion de phonons sur des spins en soit la cause. Ce résultat
démontrent donc qu’il y a une contribution additionnelle à κxy. D’un point de vue théorique,
il a été montré qu’un tel effet pourrait provenir d’un état paramagnétique avec chiralité de
spin [108] ou encore de la réponse du moment magnétique orbital d’un antiferroaimant
de Heisenberg [109]. Un autre scénario envisagé est celui d’un ordre topologique où la
contribution de spins neutres serait en cause [110].
Chapitre 10
Effet Seebeck
Nous avons vu à la section 2.5 que l’effet Seebeck se démarque des autres coefficients de
transport par sa grande sensibilité à la densité d’états et au taux de diffusion. En particulier,
en ce qui a trait au pseudogap, le saut de S/T(T → 0) en dopage à travers p∗ traduit la
chute de densité de porteurs également perçue en résistivité et en effet Hall. De plus, à p∗
dans NdLSCO et EuLSCO, la divergence de S/T en log(1/T) suggère un point critique
quantique. Dans ce contexte, nous présentons dans ce chapitre, nos mesures d’effet Seebeck
dans OD10K et OD18K, et leur interprétation.
Les cristaux ont été mesurés dans un premier temps à Sherbrooke à 0 et 18T (figure
10.1a) durant l’été 2017 avec Adrien Gourgout, Anaëlle Legros et Sven Badoux. Ils ont
ensuite été étudiés en champs magnétiques intenses statiques jusqu’à 34T (figure 10.3) lors
d’une mission au LNCMI Grenoble du 2 au 7 octobre 2017 à laquelle ont participée Anaëlle
Legros, Marie-Eve Boulanger, Nicolas Doiron-Leyraud, Sven Badoux et moi-même. Enfin,
l’effet Seebeck de l’échantillon OD10K a de nouveau été mesuré à Sherbrooke à l’hiver 2018
en même temps que l’effet Hall thermique à 0, 5, 10 et 15T avec Anaëlle Legros, Étienne
Lefrançois et Gaël Grissonnanche (figure 10.1b).
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10.1 Présentation des données
10.1.1 Dépendance en température
À la figure 10.1, nous présentons les données prises à Sherbrooke à 0 et 18T dans OD18K
et 0, 5, 10 et 15T dans OD10K. S/T en fonction de la température présente un comportement
similaire pour les deux dopages, à commencer par un signe négatif sur tout le domaine de
température étudié. Àmesure que l’on descend en température,S/T augmente légèrement et
atteint un maximum avant d’entamer une importante chute. Celle-ci prend fin à la transition
supraconductrice. Nous n’observons pas de dépendance significative en champ magnétique,
hormis le deplacement de la transition supraconductrice vers de plus faibles valeurs de
températures. Pour OD18K à H = 18T, nous détectons le début de la transition à 7K, tandis
qu’il n’est pas visible à H = 15T dans OD10K à la plus basse température mesurée, soit
6K. Nous souhaitons sonder le régime des basses températures dans l’état normal, c’est
pourquoi nous présentons à la section 10.1.3 des mesures en champs magnétiques intenses.
Avant de présenter ces données, nous comparons les mesures de Sherbrooke à la littérature.






































Figure 10.1 S/T en fonction de la température dans (a) OD18K à H = 0, 18T et (b) OD10K
à H= 0, 5, 10, 15T. Le comportement en température de l’effet seebeck des deux
dopages est similaire : en descendant la température,S/T augemente légèrement,
atteint un maximum, puis chute de manière significative jusqu’à la transition
supraconductrive qui ramène la valeur à 0.
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10.1.2 Comparaison à la littérature
À la figure 10.2, nous reprenons la figure 4.15 qui rassemble les mesures d’effet Seebeck
effectuées dans différents systèmes Bi2201 provenant de la littérature, avec les données à
champ nul de OD10K et OD18K. Les systèmes en questions sont des couches minces Bi2201
dopées à l’oxygène [95] (vert), des cristaux Bi2201 dopés à l’oxygène [102] (orange) et des




























Figure 10.2 Comparaison de l’effet Seebeck provenant de la littérature avec OD10K et
OD18K. S/T en fonction de la température dans des couches minces Bi2201 do-
pées à l’oxygène [95] (vert), des cristaux Bi2201 dopés à l’oxygène [101] (orange),
des cristaux (Pb,La)-Bi2201 dopés en plomb et lanthane [102] (mauve) en com-
paraison avec OD18K (bleu) et OD10K (rouge) de la présente étude. OD18K
présente un comportement très similaire au cristal Bi2201 dopé en oxygène
OD13.5K ainsi que le cristal (Pb,La)-Bi2201 OD21K. Pour sa part, OD10K s’appa-
rente à (Pb,La)-Bi2201 OD7K.
Demanière générale, l’ordre de grandeur des courbes de S/T de notre étude correspond
aux tendances observées dans les autres systèmes Bi2201. Toutefois, l’évolution de S/T de
OD18K et OD10K ne reproduit pas le comportement observé à basse température dans les
couches minces. Notons d’une part que ces systèmes sont uniquement dopés en oxygène, il
en résulte une température critique maximale de 16.5K, soit environ 20K de moins que dans
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les cristaux dopés au lanthane. Par ailleurs, les résultats dans les couches minces dopées en
oxygène diffèrent de ceux obtenus dans les cristaux dopés en oxygène ayant une température
critique maximale similaire (Tc,max = 16K). Cette différence pourrait donc venir des effets
de basse dimensionalité parfois présents dans les couches minces et qui peuvent modifier
certaines propriétés des matériaux. Si nous comparons maintenant avec les cristaux, l’effet
Seebeck de OD18K est quantitivement proche de celui du cristal dopé en oxygène OD13.5K.
De plus, si nous extrapolons OD18K en température de manière similaire aux composés
voisins, celui-ci est très proche du cristal (Pb,La)-Bi2201 OD21K. Du côté OD10K, il y a un
décalage par rapport au cristal dopé en oxygène de la même température critique et une
extrapolation en température révèle un comportement près de (Pb,La)-Bi2201 OD7K. Bref,
nos résultats reproduisent qualitativement les tendances observées dans la littérature (pour
les cristaux) et, en particulier, nous observons une correspondance quantitative entre notre
OD18K et le cristal (Pb,La)-Bi2201 OD21K, ainsi que notre OD10K et (Pb,La)-Bi2201 OD7K.
10.1.3 Dépendance en champ magnétique
En vue d’étudier le comportement de S/T dans l’état normal à basse température, nous
avons mesuré OD18K et OD10K sous l’influence d’un champ magnétique jusqu’à 34T. La
figure 10.3 présente les isothermes de S/T à 2, 5, 9 et 13K pour OD18K et 2, 5 et 9K pour
OD10K. L’état normal à 2K est atteint respectivement à ∼30T et ∼20T. Nous observons une
légère augmentation de S/T en champ magnétique une fois l’état normal atteint. Cette
dépendance est probablement affectée par l’approximation d’un gradient de température
constant en champmagnétique. En effet, nous prenons la valeur du gradient de température
à champ nul pour le calcul de l’effet Seebeck ce qui présume qu’il n’y a aucune dépendance
de celui-ci en champ. Or si ce n’est pas le cas et que le voltage suit la tendance thermique,
l’estimation de S/T à partir du gradient à champ nul donne en une évolution en champ
magnétique amplifiée, particulièrement à haut champ où l’effet sera plus important. D’autre
part, nosmesuresmontrent que le signe négatif de l’effet Seebeck est préservé en température
et en champ pour les deux dopages. Enfin, l’aspect frappant de ces données est la grande
augmentation de |S/T| entre 5K et 2K. Celle-ci suggère en effet une divergence de S/T en
température. Afin d’étudier cette dépendance en température, nous prenons une coupe des
isothermes à 30T pourOD18K et 20T pourOD10K à partir des rampes en champmagnétique.
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Figure 10.3 Isothermes du coefficient de Seebeck divisé par la température en fonction
du champ magnétique dans (a) OD18K à T = 2, 5, 9, 13K et (b) OD10K à
T = 2, 5, 9K. À la plus basse température étudiée, T = 2 K, l’état normal est
respectivement atteint à H ∼ 30 T et H ∼ 20 T. Une fois dans l’état normal,
S/T augmente légèrement avec le champ magnétique, ce qui pourrait être dû à
l’approximation d’un gradient de température constant en champ magnétique.
10.1.4 Dépendance en température avec champ intense
À la figure 10.4 nous reprenons les dépendances en température de la figure 10.1 dans
OD18K et OD10K et y ajoutons les valeurs de l’état normal jusqu’à 2K obtenues au LNCMI-
Grenoble. L’écart dans OD18K entre les valeurs à 30T (9 et 13K) et 18T peut être expliqué par
l’augmentation de S/T en champ magnétique qui, tel qu’expliqué au paragraphe précédent,
pourrait être amplifiée par l’approximation du gradient de température constant en champ.
Pour les deux cristaux, l’importante chute mesurée jusqu’à ∼ 7K respectivment à 18T et 15T
dans OD18K et OD10K continue de s’accentuer jusqu’à 2K à 30T et 20T. Tel que mentionné
à la section précédente, cette chute suggère une divergence de S/T. Nous traçons donc S/T
en fonction du logarithme de la température à la figure 10.5. Nous y voyons alors que S/T
suit approximativement une divergence logarithimque. Rappelons que selon l’équation 2.21,
S/T peut être exprimé en termes de la chaleur spécifique par porteur et que la divergence
logarithmique en température de la chaleur spécifique est l’une des signatures de la criticilité
quantique. Enfin, pour appuyer ce résultat, soulignons que des cristaux de mêmes dopages
ont parallèlement été mesurés en chaleur spécifique par Clément Girod (étudiant au doctorat
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en co-tutelle avec Louis Taillefer à Sherbrooke et Thierry Klein à Grenoble). Cette étude
révèle une dépendance en log(T) de la chaleur spécifique.








































Figure 10.4 S/T en fonction de la température avec données en champs intenses. L’im-
portante chute en température observée jusqu’à 7K dans OD18K (OD10K) à
18T(15T), se poursuit jusqu’à 2K lorsqu’un champ de 30T(20T) est appliqué.
Dans OD10K, les données à H = 15 T et 20T se superposent, tandis qu’il y a un
écart entre les données H = 18 T et 30T de OD18K. Cet écart pourrait être dû à




















































Figure 10.5 S/T en fonction du logarithme de la température avec données en champs
intenses. L’important chute de S/T mesurée jusqu’à 7K dans OD18K (OD10K) à
18T(15T), se poursuit jusqu’à 2K lorsqu’un champ de 30T(20T) avec une tendance
approximativement en log(T). La bande grise guide l’oeil pour telle dépendance,
soit linéaire en log(T).
Pour compléter cette discussion sur la divergence logarithmique de l’effet Seebeck, nous
comparons le résultat obtenu dans OD10K à celui de NdLSCO p = 0.24 à H = 15 T [71]
et EuLSCO p = 0.24 à H = 10 T [72]. En traçant |S/T|, nous remarquons que la pente
dans Bi2201 OD10K est plus faible que dans les deux autres composés. Il serait tentant
d’interpréter cette comparaison des pentes en termes de la proximité à un point critique
quantique. Rappelons toutefois, que Bi2201 diffère des deux autres composés par le signe



























Figure 10.6 Comparaison de la divergence logarithmique de |S/T| en fonction de la tem-
pérature avec d’autres cuprates. |S/T| en fonction de log(T) dans OD10K com-
paré à NdLSCO p = 0.24 à (H = 15 T) [71] et EuLSCO p = 0.24 (H = 10 T) [72].
Les droites (bleue, verte et jaune) sont des fits linéaires des données guidant
l’oeil à une dépendance en log(1/T). La pente d’un tel fit pour Bi2201 est plus
petite que pour NdLSCO et EuLSCO.
10.2 Interprétation des résultats
En conclusion de ce chapitre, nous avons vu d’une part que S/T dans les échantillons
OD10K et OD18K présente un comportement quantitativement très similaire en température
et en champ magnétique. Il n’y a donc pas d’indication de chute de la densité de porteurs
en effet Seebeck à moins que celle-ci ne soit compensée par une chute de la masse effective
(équation 2.20). La seconde conclusion de notre étude est l’observation d’une divergence
approximativement logarithmique de S/T qui suggère la présence d’un point critique quan-
tique. Ce résultat est appuyé par une dépendance en log(T)mesurée en chaleur spécifique
dans des échantillons de mêmes dopages par Clément Girod. Enfin, notons, tel que rapporté
antérieurement dans la littérature (figure 4.15), que nous mesurons un coefficient de Seebeck
négatif. Dans le contexte des équations 2.20 et 2.21, S/T est relié au signe des porteurs, or
étant donné la surface de Fermi de type trou [42] et la valeur positive de l’effet Hall, il serait
attendu que l’effet Seebeck soit également positif. Toutefois, ces équations reposent sur
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deux approximations : un taux de diffusion isotrope et une densité d’états correspondant
à une dispersion parabolique. Dans les cuprates, l’anisotropie du taux de diffusion reste
incomprise. De plus, dans le cas de Bi2201 la proximité à une singularité de van Hove dans
le régime sur-dopé invalide l’approximation d’une densité d’états constante. D’ailleurs, un
calcul d’effet Seebeck dans ce composé fait à partir de la relation de dispersion mesurée
par ARPES [97] ou à partir du modèle de liaisons fortes prenant en compte la proximité à
une singularité de van Hove [101], prédit un signe négatif. De manière plus générale au
sein de la famille des cuprates, des simulations de l’effet Seebeck [111] à basse tempéra-
ture dans l’état normal ont été effectuées selon trois théories phénoménologiques : champ
moyen antiferromagnétique, champ moyen spiral antiferromagnétique et Yang-Rice-Zhang.
Réunies sous un même formalisme et en considérant un taux de diffusion constant, les trois
théories prédisent un effet Seebeck négatif à proximité de p∗, et ce, pour tous les paramètres
de bandes étudiés.
Conclusion
En conclusion de ce mémoire, nous nous sommes penchés sur l’universalité des signa-
tures en transport de la phase pseudogap dans les cuprates. Pour cela, nous avons étudié
le composé Bi2201 à l’aide de cinq coefficients de transport : la résistivité, l’effet Hall, la
conductivité thermique, l’effet Hall thermique et l’effet Seebeck.
C’est la découverte de propriétés caractéristiques à proximité du point critique p∗ de la
phase pseudogap dans d’autres cuprates qui est à l’origine de cette quête d’universalité.
En premier lieu, la chute du nombre de Hall à p∗ de nH = 1+ p à nH = p observée dans
YBCO [51] et NdLSCO [46] lança le bal à l’étude d’un ensemble de phénomènes révélant une
chute dans la densité de porteurs. Celle-ci se manifeste comme une remontée de la résistivité
à basse température [112], une chute du terme résiduel électronique de la conductivité
thermique κ0/T [61] et un saut de S/T(T → 0) à travers p∗ [69].
Dans un deuxième temps, l’étude de la résistivité linéaire à basse température à proximité
du point critique de la phase pseudogap dans LSCO [28], NdLSCO [29] et Bi2212 [30] révéla
l’atteinte d’un régime de dissipation planckienne.
Ensuite, la vérification de la loi de Wiedemann-Franz à p∗ et dans la phase pseudogap
confirma qu’à ces dopages, l’état normal est bel et bien métallique dans NdLSCO [61].
Enfin, des mesures d’effet Hall thermique mirent en lumière une nouvelle signature, soit la
détection d’un grand signal négatif de κxy/T associé à la phase pseudogap [64].
L’objectif de ce projet consistait alors à vérifier si ces phénomènes sont universels au sein
de la famille des cuprates. Pour ce faire, nous avons étudié le composé Bi2201. L’idée étant de
sonder différents cuprates afin de délier ce qui est inhérent à la famille de supraconducteurs,
de ce qui est propre à certains composés.
Le matériau Bi2201 constituait un bon candidat pour ce projet premièrement, car la fron-
tière du pseudogap a été délimitée par RMN [15] et ARPES [85]. Il s’agit d’un cuprate à
relativement basse Tc, de sorte qu’il est possible d’atteindre l’état normal en appliquant un
champ magnétique intense. Le fait qu’il n’y ait qu’un seul plan CuO2 par formule unité sim-
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plifie l’interprétation des résultats. De plus, les multiples méthodes pour doper ce composé
donnent accès à l’ensemble du diagramme de phases. Cette multiplicité induit toutefois une
incertitude quant à la définition du dopage, lequel ne peut être exactement déduit à partir
de la composition ou de la Tc.
Dans le cadre de ce projet, deux cristaux (crus par Shimpei Ono à Tokyo) ont étémesurés :
OD10K et OD18K. Ce dernier se situe dans la phase pseudogap, tandis que OD10K à
proximité de la frontière p∗. L’étude de l’état normal dans ce composé requit l’emploi de
champs magnétiques intenses. Plusieurs résultats de ce mémoire ont donc été obtenus au
cours de travaux en laboratoires spécialisés à ces fins : LNCMI Toulouse (70T, septembre
2017), Grenoble (35T, octobre 2017) et HMFL à Nimègue (37T, décembre 2017).
Les mesures de résistivité effectuées sur OD10K, à proximité de p∗ ont vérifié que le
régime de linéarité en température correspondait bien à la limite planckienne. Pour les
deux composés, nous avons toutefois observé une légère remontée de la résistivité à basse
température qui diminue passant de OD18K à OD10K. Ceci reproduit qualitativement
la progression vue dans NdLSCO [46] témoignant de la chute de densité de porteurs.
Les mesures d’effet Hall supportent également cette observation. Il y a une diminution
du nombre de Hall qui correspond quantitativement à l’intervalle 1 + p à p donné par
ARPES [42]. Du côté de la conductivité thermique, la loi de Wiedemann-Franz a été vérifiée
dans les deux cristaux. Les termes résiduels électroniques des deux dopages sont très
similaires et nous notons une très faible élévation de κ0/T en champ magnétique jusqu’à
saturation. Pour sa part, l’effet Hall thermique révéla un grand signal négatif pour les deux
échantillons, tel qu’observé dans la famille (Nd,Eu)LSCO [64]. Enfin, Bi2201 se distingue
des autres cuprates par un effet Seebeck négatif. Toutefois, comme pour EuLSCO [72] et
NdLSCO [71], S/T diverge à basse température, et ce, de manière approximativement
logarithmique. Ce résultat est supporté par des mesures de chaleur spécifique montrant
une dépendance en log(T) sur des échantillons de mêmes dopages.
L’étude des cristaux Bi2201 OD10K et OD18K a donc permis de vérifier dans un nouveau
composé près de p∗ la résistivité linéaire et l’atteinte du régime Planckien, la chute de la
densité de porteurs, le maintien de la loi deWiedemann-Franz, le grand effet Hall thermique
négatif dans la phase pseudogap et la divergence de S/T à basse température. Ces résultats
constituent donc un argument clé à la quête d’universalité de ces signatures au sein de la
famille de cuprates. Afin de valider l’association de ces phénomènes à la phase pseudogap,




Cette annexe recense les échantillons fournis par le Pr. Shimpei Ono du Central Research
Institute of Electric Power Industry à Tokyo.
# Réception Nom Bi :Sr La Aimantation Tc (K) Mesures Statut
1 Mai 2017 Bi2201_x0_n1 2.1 :1.9 - SQUID 9 ADMR Brisé en 2
2 Mai 2017 Bi2201_x0_n2 2.1 :1.9 - SQUID 21 - Tc étrange
3 Mai 2017 Bi2201_x0_n3 2.1 :1.9 - SQUID 10 Tentatives dopage sans contact
4 Mai 2017 Bi2201_x0p2_n4 0.2 SQUID 21 Chaleur spécifique Grenoble
5 Mai 2017 Bi2201_x0p2_n5 0.2 SQUID 21 ρ, RH, S, κ, κxy un contact perdu
6 Mai 2017 Bi2201_x0p2_n6 0.2 SQUID 17 - Back up H intenses
7 Mai 2017 Bi2201_x0_n7 2.05 :1.95 - SQUID 11.5 Chaleur spécifique Grenoble
8 Mai 2017 Bi2201_x0_n8 2.05 :1.95 - SQUID 11.5 ρ, RH, S, κ, κxy sous pression
9 Mai 2017 Bi2201_x0_n9 2.05 :1.95 - SQUID 10.5 - Back up H intenses
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# Réception Nom Bi :Sr La Aimantation Tc Transport Statut
10 Novembre 2017 Bi2201_x0p3_n10 0.3 - - - Contacts
11 Novembre 2017 Bi2201_x0p3_n11 0.3 VSM/χAC 16.5 - -
12 Novembre 2017 Bi2201_x0p4_n12 0.4 - - ρ, RH Contacts
13 Novembre 2017 Bi2201_x0p4_n13 0.4 - - ρ, RH Contacts
14 Novembre 2017 Bi2201_x0p4_n14 0.4 - - - -
15 Novembre 2017 Bi2201_x0p4_n15 0.4 - - - -
16 Novembre 2017 Bi2201_x0p4_n16 0.4 - - - -
17 Novembre 2017 Bi2201_x0p3_n17 0.3 VSM - Contacts d’or
18 Novembre 2017 Bi2201_x0p3_n18 0.3 VSM - Contacts d’or
19 Novembre 2017 Bi2201_x0p3_n19 0.3 VSM - Contacts d’or
20 Novembre 2017 Bi2201_x0p2_n20 0.2 - - - -
21 Novembre 2017 Bi2201_x0p2_n21 0.2 SQUID 20 - -
22 Novembre 2017 Bi2201_x0p2_n22 0.2 SQUID 21 ρ0 ∼ 1000 ou axe c Brisé
23 Novembre 2017 Bi2201_x0_n23 2.05 :1.95 - SQUID 11
24 Novembre 2017 Bi2201_x0_n24 2.05 :1.95 - SQUID/VSM 8
25 Novembre 2017 Bi2201_x0_n25 2.05 :1.95 - χAC 11.5 - Très fin
26 Novembre 2017 Bi2201_x0_n26 2.05 :1.95 - χAC 11.5 candidat ADMR à polir et contacter
27 Novembre 2017 Bi2201_x0_n27 2.05 :1.95 - χAC 7.5 candidat dopage Épais, mais petit
28 Novembre 2017 Bi2201_x0_n28 2.05 :1.95 - - - - Entrain de cliver
29 Novembre 2017 Bi2201_x0p2_n29 0.2 - - - -
30 Novembre 2017 Bi2201_x0p2_n30 0.2 - - - -
Annexe B
Aimantation
Cette annexe rassemble les mesures d’aimantation en fonction de la température effec-
tuées au SQUID et en susceptibilité AC ayant permis de déterminer les Tc inscrites dans
l’inventaire de l’annexe précédente.
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FC : H = 1 Oe
ZFC : H = 5 Oe
(a) Bi2201_x0_n1



















FC : H = 5 Oe
(b) Bi2201_x0_n2




















Annealing 2: FC H=5Oe
Annealing 2: FC H=10Oe
(c) Bi2201_x0_n3



















FC : H = 5 Oe
(d) Bi2201_x0p2_n4
Figure B.1 Aimantation en fonction de la température mesurée au SQUID dans les échan-
tillons n1, 2, 3 et 4. Les lignes verticales tiretées indiquent les Tc inscrites dans
l’inventaire.
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FC : H = 5 Oe
(a) Bi2201_x0p2_n5



















FC : H = 1 Oe
ZFC : H = 5 Oe
(b) Bi2201_x0p2_n6



















FC : H = 5 Oe
(c) Bi2201_x0p2_n7



















FC : H = 5 Oe
(d) Bi2201_x0p2_n8



















FC : H = 5 Oe
(e) Bi2201_x0p2_n9
Figure B.2 Aimantation en fonction de la température mesurée au SQUID dans les échan-
tillons n5, 6, 7, 8 et 9. Les lignes verticales tiretées indiquent les Tc inscrites dans
l’inventaire.
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FC : H = -10Oe
(a) Bi2201_x0p2_n21



















FC : H = 10Oe
(b) Bi2201_x0p2_n22



















FC : H = 10Oe
(c) Bi2201_x0_n23



















FC : H = 10Oe
(d) Bi2201_x0_n24
Figure B.3 Aimantation en fonction de la température mesurée au SQUID dans les échan-
tillons n21, 22, 23 et 24. Les lignes verticales tiretées indiquent les Tc inscrites
dans l’inventaire.
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La0.3 Bi2Sr1.7CuO6 +  n11
























Bi2.05Sr1.95CuO6 +  n25























Bi2.05Sr1.95CuO6 +  n26
























Bi2.05Sr1.95CuO6 +  n27
Figure B.4 Composantes réelle (M′) et imaginaire (M”) de la susceptibilité AC en fonction
de la température dans les échantillons n11, 25, 26 et 27.
Annexe C
LNCMI Grenoble - Octobre 2017
Cette annexe rassemble les mesures de résistivité sur les échantillons OD18K et OD10K
prises lors d’une mission au LNCMI Grenoble en octobre 2017.
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La0.2-Bi2 Sr1.8CuO6 +   n 5






















La0.2-Bi2 Sr1.8CuO6 +   n 9




Figure C.1 Comparaison des isothermes de résistivité en fonction du champs magnétiques
prises à Grenoble (lignes pleines) jusqu’à H = 33 T et à Toulouse (lignes tiretées)
jusqu’à H = 64 T.
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La0.2-Bi2 Sr1.8CuO6 +   n 5
Tc  18K 
(a)

















Bi2.05 Sr1.95CuO6 +  n 9
Tc  10K 
(b)
Figure C.2 Comparaison de la résistivité en fonction de la température dans (a) OD18K et
(b)OD10Kmesurée à Sherbrooke (H = 0, 16 T), Grenoble (H = 33 T) et Toulouse
(H = 64 T).
Annexe D
HFML Nimègue - Décembre 2017
Cette annexe rassemble les mesures de résistivité et d’effet Hall sur les échantillons
OD18K et OD10K prises lors d’une mission au HFML à Nimègue en décembre 2017. Les
mesures ont été effectuées à deux reprises (v1 et v2) sur l’échantillon OD18K. L’un des
contacts a été endommagé, ce qui a pour effet d’augmenter les valeurs de ρ et RH.
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Bi2.05 Sr1.95CuO6 +   n 9































Bi2.05 Sr1.95CuO6 +  n 9
Tc  10K 
(b)
Figure D.1 Résistivité mesurée dans OD10K en fonction (a) du champ magnétique jusqu’à
33T et (b) de la température à H = 0, 16 T (Sherbrooke), H = 0, 33 T (Nimègue)
et à partir de coupes de isothermes à H = 16T et 33T.
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Bi2.05 Sr1.95CuO6 +   n 9





























Bi2.05 Sr1.95CuO6 +  n 9
Tc  10K 
(b)
Figure D.2 Coefficient de Hall mesuré dans OD10K en fonction (a) du champ magnétique et
(b) de la température à H = 16 T (Sherbrooke) et H = 33 T (Nimègue).
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1 SHK 0T Nov
1 SHK 16T Nov
1 SHK 0T Dec
1 SHK 16T Dec
1 NIJ 33T v2
1 NIJ 33T v2
La0.2-Bi2 Sr1.8CuO6 +   n 5
Tc  18K 
0 = 105.0
(b)
Figure D.3 Résistivité mesurée dans OD18K en fonction (a) du champ magnétique jusqu’à
33T (2 tentatives, l’une en lignes pleines, l’autre en lignes tiretées) et (b) de la
température à H = 0, 16 T (Sherbrooke avant bris d’un contact Nov et après Dec
), H = 0, 33 T (Nimègue) et à partir de coupes de isothermes à H = 16T et 33T.
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La0.2-Bi2 Sr1.8CuO6 +   n 5

































RH1 NIJ 33T v1
RH2 NIJ 33T v1
La0.2-Bi2 Sr1.8CuO6 +   n 5
Tc  18K 
(b)
Figure D.4 Coefficient de Hall mesuré dans OD18K en fonction (a) du champ magnétique
(2 tentatives, l’une en lignes pleines, l’autre en lignes tiretées) et (b) de la tempé-
rature à H = 16 T (Sherbrooke) et H = 33 T (Nimègue).
Annexe E
Échantillons de Zheng
Nous avons commencé notre étude en transport du composé Bi2201 à l’aide d’échan-
tillons fournis par Pr. Guo-Qing Zheng de Okayama University. Le résultats des mesures
effectuées sur ces échantillons sont recensés dans le rapport qui constitue cette annexe.
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1 Statut des échantillons
1.1 Contacts
Name (x La) Rcontacts Statut Mesures
Bi2201-x0-1a < 100Ω Dépôt d’or, un voltage manquant ρ, RH , S, N, κ
Bi2201-x0-1b - Dépôt d’or refaits -
Bi2201-x0-2 de l’ordre du MΩ Epoxy d’argent -
Bi2201-x0p1-1 < 100Ω, un voltage∼ 200 Dépôt d’or R étrange
Bi2201-x0p1-2 40− 120Ω Dépôt d’or, un voltage manquant ρ, RH , S, N, R, κ
Bi2201-x0p15-1 < 100Ω, un voltage ∼ kΩ Dépôt d’or R, κ étrange
Bi2201-x0p15-2 ∼ 1kΩ Dépôt d’or -
Bi2201-x0p25-1 60(I) - 500 Ω Dépôt d’or R étrange, κ
1.2 Facteurs géométriques
Name t w l α
(µm) (µm) (µm) (10−3cm)
Bi2201-x0-1a 40 517 967. 2.36
Bi2201-x0-1b 20 525 773 (464) 1.36 (2.26)
Bi2201-x0-2 - - - -
Bi2201-x0p1-1 43 574 1125 2.19
Bi2201-x0p1-2 70 1137 1009 7.9
Bi2201-x0p15-1 48 811 1860 2.1
Bi2201-x0p15-2 51 595 997 3.04
Bi2201-x0p25-1 70 685 645 7.4
2
2 Mesures effectuées à Sherbrooke
2.1 Résistivité
Les valeurs de résistivité anormalement hautes obtenues dans les 4 échantillons suggère une erreur dans
l’estimation de l’épaisseur des échantillons. Nous suspectons une trajectoire non-uniforme du courant qui
pourait par exemple ne voyager qu’à travers quelques couches du crystal. Les dépôt d’or pourraient aussi
donner lieu à des contacts qui ne court-circuitent pas l’axe c.
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Figure 1: Résistivité en fonction de la température à H =0,16T dans (a) Bi2201 x=0 n◦1a, (b) Bi2201
x=0.1 n◦2, (c) Bi2201 x=0.15 n◦1 et (d) Bi2201 x=0.25 n◦1.
3
2.2 VSM
Les mesures de moment magnétiques effectuées au VSM révèlent de larges transitions supraconductrices



























Figure 2: Comparaison de moments magnétiques de Bi2201 x = 0, x = 0.1, x = 0.15 et x = 0.25. Les Tc
obtenues sont respectivement 6.5K, 18K, 25.5K and 24K.
2.3 Coefficient de Hall
Les valeur anormalement élevées du coefficient de Hall suggèrent une mauvaise estimation de l’épaisseur
des échantillons, ce qui supporte l’hypothèse d’un parcours inhomogène du courant.



















Bi(La)2201 x=0 OD5K #1a
H = 16T
(a)

















Bi(La)2201 x=0.1 OD20K #2
H = 16T
(b)
Figure 3: Coefficiant de Hall en fonction de la température à H = 16T dans (a) Bi2201 x = 0 n◦1a et
(b) Bi2201 x = 0.1 n◦2 .
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2.4 Conductivité thermique












































T   0 K
(b)
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T   0 K
(f)
Figure 4: À gauche κ en fonction de la température à H = 0, 5, 10 et 15T et à droite κ0 obtenu par
extrapolation linéaire en fonction du champ magnétique dans (a)(b) Bi2201 x = 0 n◦1a, (c)(d) Bi2201
x = 0.1 n◦2 et (e)(f) Bi2201 x = 0.25 n◦1.
5




Figure 5: Effet Seebeckt dans Bi2201 x = 0.1 n◦2. (a) S/T en fonction du champ magnétique
avec fit linéaire pour extrapolation à H = 0T. (b) S/T en fonction de la température à H = 0 et 33T
comparées avec H → 0T obtenues par extrapolation.
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4 Mesures effectuées à Nijmegen (H = 34T)
4.1 Résistivité
(a) (b)
Figure 6: Bi2201 x = 0 n◦1a. (a) Isothermes de résistivité en fonction du champ magnétique jusqu’à
H = 34T. (b) Résistivité en fonction de la température à H = 0, 16 et 33.5T
4.2 Coefficient de Hall
(a) (b)
Figure 7: Bi2201 x = 0 n◦1a. (a) Isothermes de coefficient de Hall en fonction du champ magnétique





Figure 8: À Gauche, S/T en fonction du champ magnétique avec fit linéaire pour extrapolation à champ
nul et à droite S/T en fonction de la température à H = 0, 17, 33T et H → 0T à partir de l’extrapolation





Figure 9: À gauche, ν/T en fonction du champ magnétique avec extrapolation linéaire à H → 0T et
à droite ν/T en fonction de la température à H = 10, 33T et H →0T dans (a)(b) Bi2201 x = 0 n◦1a
(zoom (c)(d)) et (e)(f) Bi2201 x = 0.1 n◦2.
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5 Chaleur spécifique
Les mesures de chaleur spécifiques ont été effectuées avec Bastien Michon et Clément Girod de Grenoble
sous la supervision de Thierry Klein et Christophe Marcenat. Nous n’observons pas d’effet du champ
magnétique, pas de saut associé à la supraconductivité et une valeur approximativement constante du
terme résiduel électronique. Ces résultats de paire avec la large transition supraconductrice mesurée au
VSM peuvent être l’indication d’une inhomogénéité en dopage.


























































Figure 10: C/T en fonction de (haut)T et (bas) T 2 dans Bi2201 x = 0 n◦1a. Les figures à gauche montrent
tout l’intervalle de température tandis que celles de droite sont zoomées à basse température.
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Figure 11: C/T en fonction de (haut)T et (bas) T 2 dans Bi2201 x = 0.1 n◦1. Les figures à gauche
montrent tout l’intervalle de température tandis que celles de droite sont zoomées à basse température.


























































Figure 12: C/T en fonction de (haut)T et (bas) T 2 dans Bi2201 x = 0.15 n◦2. Les figures à gauche
montrent tout l’intervalle de température tandis que celles de droite sont zoomées à basse température.
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Figure 13: C/T en fonction de (haut)T et (bas) T 2 dans Bi2201 x = 0.25 n◦1. Les figures à gauche
montrent tout l’intervalle de température tandis que celles de droite sont zoomées à basse température.
5.1 Comparaison























Bi2201  H = 8T
x =   ,     ,        ,    0 0.1 0.15 0.25
     ,   ,   ,    2.6 3 2 7
Figure 14: Comparaison de C/T en fonction de T 2 à basse température dans 4 dopages de Bi2201
(x = 0, 0.1, 0.15 et 0.25). La contribution électronique γ est estimée par extrapolation à T → 0K d’un fit




En vue de poursuivre l’étude du point critique de la phase pseudogap dans Bi2201,
nous avons tenté de doper des échantillons. L’objectif était d’obtenir un cristal à l’extérieur
de la phase pseudogap, soit avec p > p∗. Le rapport consituant cette annexe fait état des
avancées faites dans l’élaboration d’un protocole permettant de doper des cristaux Bi2201.
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Dopage Bi2201 
L’échantillon étudié provient du premier envoie d’échantillons du Shimpei Ono (mai 2017) et est 
de composition Bi_2.1 Sr_1.9 CuO_6+d. Il est identifié comme Bi2201_x0_n3 et possède une 
double transition aux températures de 7 et 10K. Il fût mesuré au Squid et en susceptibilité AC (mai-
juin2017) avant d’entamer les essaies de recuits. 
Tentative 1 : Avril 2018  
Basée sur la méthode présentée dans Fournier et al. PhysicaC 257 (1996) 291-298  
Dans ce papier, des cristaux de Bi2212 sur-dopés sont obtenus en appliquant le procédé à des 
échantillons sous-dopés. Il est précisé que la surface des échantillons se détériore au delà de 
650C. L’idée présentée est qu’un cristal vidé de son oxygène est plus facile à doper. On réduit 
donc la composition en oxygène grâce à la montée en température sous flot d’argon, puis on 
remonte au niveau d’oxygène désiré avec un descente très lente vers un premier plateau toujours à 
haute température.  
Shimpei Ono suggère d’éliminer l’étape de réduction sous argon, car il mentionne que la difficulté 
réside dans l’ajout d’oxygène. 

Mesure AC PPMS : La courbe est très similaire à l’initiale, à un décalage en température près 
pouvant être expliqué par une recalibration des thermomètres du ppms ayant eu lieu entre les 
deux mesures (0.65K).  
Étape Temps Gaz
Rampe : 20 à 600C 3h Argon
Plateau : 600C 2h Argon
Changement de gaz Argon -> Oxygène
Rampe : 600 à 500C 12h Oxygène
Plateau 500C 24h Oxygène
Quench
Tentative 2 : Avril 2018  
Nous souhaitons vérifier si la réduction en oxygène est efficace. On tente donc d’aller à plus haute 
température et de quencher suite au plateau sous argon.
Mesure au SQUID : très difficile/impossible de centrer l’échantillon. Voyant une seule transition, 
nous pensons que la réduction fonctionne et poursuivons immédiatement avec le recuit complet. 
Cependant, la comparaison avec la mesure initiale révèle que nous ne mesurions pas l’échantillon 




Rampe : 20 à 700C 3h Argon
Plateau : 700C 2h Argon
Quench
Tentative 3 : 2 mai 2018  
 
*possible qu’il ait manqué d’oxygène lors de la rampe puis le plateau  
 
Mesure AC PPMS : Nous pensions avoir réussi à bouger la transition à 10K, mais la mesure 
subséquente révèle que celle-ci est en fait bruitée. 
 
Étape Temps Gaz
Rampe : 20 à 700C 3h Argon
Plateau : 700C 1h Argon
Changement de gaz Argon -> Oxygène
Plateau : 700C 1h Oxygène
Rampe : 700 à 500C 15h Oxygène
Plateau 500C 4h Oxygène
Quench
Tentative 4 : 10 mai 2018  
Le plan était d’effectuer un recuit de 4 jours, mais un bris d’aqueduc força l’arrêt à 50h. 

Mesure AC PPMS : La très grande similarité des courbes, malgré le léger décalage (? À voir avec 
Patrick), porte à croire que les procédé est inefficace.  
 
Étape Temps Gaz
Rampe : 20 à 700C 3h Argon
Plateau : 700C 2h Argon
Changement de gaz Argon -> Oxygène
Plateau : 700C 1h Oxygène
Rampe : 700 à 500C 15h Oxygène
Plateau 500C 50h Oxygène
Quench
Tentative 5 : 4 juillet 2018  
Cette tentative est effectuée sur des échantillons fournis par Patrick Fournier :  
Bi2201_x0p05_MD06-1et Bi2201_x0p05_MD06-2 de Tc~15K 
 
* Le bateau d’or est difficile à faire glisser dans le tube de quartz lors du quench. Plus d’adhérence 
à haute température? 
Mesure AC PPMS : Le recuit jusqu’à 800C sous argon entraîne une diminution de la Tc dans les 
deux cristaux. Ce procédé devrait réduire la composition en oxygène (sous doper) nous nous 
attentions donc à ce que la Tc augmente vers l’optimale. Deux hypothèses se présentent alors : les 
cristaux sont maintenant très sous dopés ou ils ont été détériorés par le recuit. 
À la sortie du four, les échantillons semblaient intacts, mais suite à la mesure PPMS, ils se sont tous 





Rampe : 20 à 800C 3h 26min Argon
Plateau : 800C 2h Argon
Quench
Tentative 6 : 9 juillet 2018  
Toujours sur Bi2201_x0p05_MD06-1et Bi2201_x0p05_MD06-2 
Mesure AC PPMS : L’échantillon MD06-01 s’étant brisé en petits morceaux, nous ne mesurons que 
MD06-02 dont environ un quart du cristal est craqué et relevé, mais tient au reste de l’échantillon. 
La température critique est augmentée à ~10K conservant une allure générale très similaire à la 
précédente. Nous ne savons toutefois pas si l’échantillon est sur- ou sous-dopé. 
Le fait que le recuit ait pu augmenter la Tc suggère que le recuit précédant n’a pas détérioré le 
cristal au point d’en affecter la supraconductivité. On note quand même que les cristaux ont 
probablement été fragilisés étant donné qu’ils se sont tous les deux brisés.  
 
Il semble surprenant qu’avec une composition en Lanthane de x=0.05 le recuit sous argon ait pu 
amener le cristal à l’extrémité sous-dopé du dôme avec une Tc~5K (à titre de comparaison dans 
Meng et al Nature 2009, x=0.73 pour UD3K et x=0.6 pour UD18K). Il s’agit toutefois de la 
composition nominale dans le creuset, il est donc tout à fait possible que la composition locale 
varie. Afin de trancher à savoir si l’échantillon est sur- ou sous-dopé, il faudrait en étudier la 
résistivité, mais le cristal étant un feuillet non rectangulaire avec fissures apparentes, nous allons 
tenter le même recuit sur Bi2201_x0_n3. 
Étape Temps Gaz
Rampe : 20 à 800C 3h 26min (14h30) Argon
Changement de gaz 18h00 Argon -> Oxygène
Plateau : 800C 1h (19h00) Oxygène
Rampe : 800 à 500C 23h (20h00) Oxygène
Plateau 500C 50h (19h00) Oxygène
Quench
Annexe G
Mesures d’effet Seebeck sous pression
Des mesures de thermoélectricité sous pression avec des cellules de type piston-cylindre
ont été effectuées sur l’échantillon OD10K. Cette expérience a été menée à Sherbrooke avec
Adrien Gourgout et Clément Girod. La figure G.1 montre S/T(T) à des pressions de 3 et
7kbar. Nous observons une dépendance en champ magnétique, ce qui contraste avec les
mesures à H = 0T où celle n’était visible qu’avec la supraconductivité (voir figure XX). De
plus, la pression de 7kbar semble élever la température de la transition supraconductrice, car
la remontée de S/T vers 0 commence à T=15K alors qu’elle n’est pas entamée à P = 3kbar.


































3kbar H = 0T
3kbar H = 18T
7kbar H = 0T
7kbar H = 18T
OD10K
(b)
Figure G.1 Mesures d’effet Seebeck sous pression dans OD10K. S/T en fonction de la
température (a) en champ magnétique (H = 0, 5, 10, 18 T) et (b) sous pression
de 3 et 7kbar.
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